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第1章 序論
本章では本論文の主題であるテラヘルツ分光法を用いた高速スピンダイナミクスの検出
とその制御に関する研究背景について述べる。その後,本研究の目的と概要を述べる.
1.1 テラヘルツ分光
テラヘルツ波とは周波数が0.1～10 THz程度,波長にして311m～30 μm程度の領域にあ
る電磁波のことをいい,遠赤外領域の電磁波に相当する (図 1…1).テラヘルツ波は電波と
光の中間領域に位置し,電波のような高い透過性と,光のようにミラー等で取り回すこと
が容易という性質を持つ.このテラヘルツ帯の周波数領域は,プラズマ振動,フォノン,
分子の回転遷移,磁性体の電子スピン共鳴や反強磁性共鳴等,物質の多様な素励起の周波
数に対応しており,物性研究において重要な役割を果たす.また,分光特性を利用したイ
メージング,バイオ・医薬品研究,危険物検知等さまざまな分野への応用が期待されてい
る。しかし,テラヘルツ領域では,これまで輝度が高く,扱いやすい放射源が存在しなか
った。また,従来は十分な感度で検出するには液体ヘリウム冷却ボロメーターが必要で扱
いが難しかつたこともあり,産業的な応用が少なく,テラヘルツ波は未開拓周波数領域と
されてきた.ところが,フェム ト秒レーザーが誕生したことによつてテラヘルツ波の発生 。
検出方法は大きく改善された。超短光パルスを非線形光学結晶に照射してピコ秒,あるい
はサブピコ秒のオーダーで変化する電気分極を発生させることでテラヘルツ波が放射され
る[1]。また,電極 (アンテナ)を表面に形成した半導体素子 (光伝導アンテナ)に超短光
パルスを照射したときに生じる過渡的電流からもテラヘルツ波が放射される。はじめに D.
H.Austonらによつて 1983年,光伝導アンテナにフェム ト秒レーザーを照射することにより
テラヘルツ波が放射されることが発見された[2].光伝導アンテナ以外にも,半導体表面[3]
や半導体量子丼戸[4],高温超伝導体薄膜[5]等へのフェム ト秒レーザーの照射によるテラヘ
目□″ 米 国 ■
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図 1‐1 電磁波の分類 .
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ルツ波放射が次々と報告されている.図1-2に典型的なテラヘルツ波の時間波形及びその周
波数スペクトルを示す.このテラヘルツ波の特徴を端的に述べるならば,電場の振幅成分
を時間領域で直接観測できることであり,また,パルス波であることは高い尖頭値,広帯
域スペクトル,コヒーレンス性が得られることを意味する.また,時間波形をフーリエ変
換することで,テラヘルツ波の振幅スペクトルだけではなく位相スペクトルも直接得るこ
とができる.さらに,超短光パルス技術によつて,光伝導アンテナを用いた時間分解波形
測定[6],非線形光学結晶 (ZnTe等)を用いたEOサンプリング (ElectЮ‐Optic salnpling)[7]
等によるテラヘルツ波の電場波形の高 S/N比での測定を室温で行 うことが可能になった.
テラヘルツ時間領域分光法 (THzT¨DS:THz timc domain specttoscopy)では試料を透過ある
いは反射したテラヘルツ波パルスの電場波形,すなわち振幅と位相を同時に測定できるの
で,複素光学定数の実部と虚部を Kramers‐Kronig変換によらず直接的に決定でき,豊富な
物性情報が得られる。この手法は,従来,半導体等におけるキャリアダイナミクス[3,8]や,
コヒーレントフォノンの検出[9]に用いられてきたが,最近では,テラヘルツ領域のスピン
ダイナミクスの検出やその制御の研究のために利用されるようになってきた[10-17].テラ
ヘルツ分光によつて高速スピンダイナミクスに関する知見を得ることは,電子の電荷とス
ピンの両方を制御し利用するスピントロニクスという新たな工学分野等の発展を導く基礎
研究として非常に重要である.次節では,スピントロニクスをはじめとする電子スピンの
性質を利用した新たな工学分野に関する概要を述べる。
1.2 電子スピンを利用した新たな工学分野 [18]
電子は電荷とスピンという2つの性質を持っており,また,スピンには上向きと下向き
の 2種類がある。従来の半導体電子デバイスでは電荷の性質を利用し,電子の運動,いわ
ゆる電流を取り扱 うことで情報伝達や演算処理等を行つたり,あるいは発光・受光素子が
開発されてきた。一方,磁気デバイスではスピンの性質を利用し,スピンを起源とする磁
(b)
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化の大きさや向きを制御することで磁気記録を行い,ハー ドディスク等へ応用されてきた。
電荷とスピンはそれぞれ半導体工学と磁気工学において利用され,今日のエレクトロニク
ス産業を支えてきたが,これまでほとんど接点がなかつた。1960年代頃から金属磁性体に
おける伝導現象や強磁性半導体に関する研究が続けられてはいたが,学術的な基礎研究が
中心で,磁性体における電気伝導が大きく注目されることはなかつた[19,20].また,電子が
伝導する間にスピンが緩和してしまい,上向きスピンを持つ電子と下向きスピンを持つ電
子を区別して制御することが難しいため,半導体に電子スピンが利用されることもなかつ
た。しかし,ナノスケールの薄膜・微細加工技術が発達し,素子サイズが電子のスピン拡
散長よりも十分小さな系になると伝導中のスピンが保存され,電子伝導現象にスピンの寄
与が反映されるようになつた。その先駆的な研究例が 1988年,金属人工格子において発見
された巨大磁気抵抗 (GMR:Giant Magneto¨Registance)効果である[21,22].GMR効果とは,
電子スピンの向きに依存して電気伝導すなわち電気抵抗が変化する効果のことである。こ
のGMRの発見以降,磁性体における電気伝導に注目が集まり始めた。また,このスピン依
存伝導は電荷しか利用してこなかつた半導体分野においても注目されるようになつた。
半導体工学と磁気工学を融合し,電子の電荷とスピンの両方の制御を利用した新たな工
学分野は「スピントロニクス」と呼ばれ,過去約20年間にわたり活発な研究が行われてき
た.スピントロニクスの原点は,GMRの発見であると一般的には考えられており, トンネ
ル磁気抵抗 (TMR:Tu―el Magneto¨Resistancc)を含むスピン依存伝導に関する研究が進め
られてきた[23,24].GMR効果や TMR効果は基礎的な研究の対象だけにとどまらず,磁気
ハー ドディスク用の再生磁気ヘッドや不揮発性メモリMRAM(Magnetic Random Access
Mcmory)としてすでに実用化されている。このような実績を背景として,さまざまな物理
系における多くの物理現象を通したスピンの生成,注入,蓄積,輸送,操作,検出に関す
る基礎物理的な研究が進められている[19].特に,最近ではスピン流 (上向きスピンと下向
きスピンの電子の流れの差)に関わる原理的な研究が著しく進展しており,スピン起電力
の予言と実証[25,26],巨大スピンホール効果や逆スピンホール効果の発見[27],絶縁体中に
おけるスピン流 (スピン波,マグノン)の伝播[28]等が注目されている.また,スピンゼー
ベック効果の発見により,スピン流と熱流の相関についても興味が持たれている.以上の
ような基礎研究を応用した革新的スピントロニクスデバイスの創成が期待されており,例
えば,スピントルク磁化反転と呼ばれる情報書き込み技術を用いたMRAM(スピンRANI),
スピントランジスタ,スピントルク高周波素子を用いた高感度磁場センサーによる単一ス
ピン検出,光アイソレータに向けた非相反性光素子,熱電変換を目指したスピン熱デバイ
ス等の開発に向けた幅広い研究が行われている[20,45-47].
一方,スピントロニクスとの関連分野として,光と電子スピンの相互作用を利用した磁
性の検出及び高速制御あるいは光の高速制御に関する研究を行 うスピンオプティクスと呼
ばれる新分野も確立されてきた。磁性体の高速スピンダイナミクスについてはこれまでに
磁気第 2高調波のような非線形光学効果,ファラデー回転や磁気カー効果のような磁気光
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学効果を利用 した光ボンブープローブ法により調べられている[29-38].超短光バルスを用
いた光ボンブープローブ法は,高時間分解能を持ち,実時間軸での観測が可能な測定法で ,
電荷やフォノン,マグノン等のダイナ ミクスを調べるのに有効な実験方法である。この手
法を用いて,円偏光のフェム ト秒光バルスによって誘起 した逆ファラデー効果 (瞬間的に
バルス磁場を生じさせる現象)を利用することで磁性体 DyFe03のスヒ'ンを非熱的かつコヒ
ー レン トに制御できること[34-36]やフェム ト秒光パルスによる反強磁性体 NiOにおけるマ
グノンの励起[38]等が報告されている.また,磁気カー効果を利用することにより半導体
GaAsにおけるスピンホール効果の観測及び 2次元イメージングも達成されている[39].ま
た,テラヘルツ領域における電子スビン共鳴 (THz―ESR)(こ関する研究[40]や高強度テラヘ
ルツ波照射による反強磁性体NiOのマグノンの直接励起及び制御[16],あるいは,反強磁性
体 YFc03の磁気歳差運動における自由誘導減衰の観測[13]についての報告もある さらに,
光励起磁性体か らのテラヘルツ波放射を観測することによつて,磁気秩序やマグノン励
起・制御に関する知見を得る試みも行われている[12,14,15,17].
最近では,スピン トロニクス,スピンオブティクスに加えて,マグノニクスと呼ばれる
新規研究分野t)開拓されつつある[41-44].マグノニクスとは,主に磁性体において生 じる
??「『?
??
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図 1-3 電子スピンを利用 した工学分野 [28,35,39,43,45-47]
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マグノン (スピン波)を利用したデバイス開発を目指した研究分野のことをいう.特に,
高精度微細加工技術を利用することで周期配列した微小磁性体構造体 (マグノニック結晶)
を設計 。作製し,その固有振動数を人工的に制御することで新しい高周波発生源やマイク
ロ波・テラヘルツ波デバイス,次世代の磁気記録媒体や演算素子等を創出することが期待
されている。マグノニック結晶は,フォ トニック結晶が光に対して機能するのと同様に,
マグノンの情報を操ることができると予想されている。さらに,マグノンはフォ トニック
結晶における同じ周波数の電磁波より波長が短いので,マグノニック結晶を用いたマグノ
ニックナノデバイスはフォ トニック結晶を用いる場合より小型化できることが期待されて
いる。これまでに,磁性体 YIGに周期的なグレーティングやホールを作製することによつ
て生じるマグノン伝播の変化の観沢1やスピン波を用いた論理回路の実証実験[43],また,磁
性体 Gd″3Ybν3BiFe5012におけるスピン波伝播の空間分布の観測及びその制御[44]が報告さ
れている.
1.3 本研究の目的と概要
前節で述べたように,スピントロニクス,スピンオプティクス,マグノニクスといった
近年,注目を浴びている電子スピンを利用した新たな工学分野の発展のために,電子スピ
ンの高速応答の検出やその制御に関する研究というのは非常に重要である。とりわけ,
「光・電磁波」と「電子スピン」の超高速相互作用に関する詳細な知見を得ることは,物
理的な興味だけでなく,次世代の高速スピンデバイスの開発に向けた基礎研究として工学
的にも非常に意義がある。近年,テラヘルツ領域における電子スピンの高速応答について
調べるために,テラヘルツ分光を用いた手法が提案 。開発されている。本研究では,磁性
体における高速スピンダイナミクスを観測する強力な実験手法として,主にテラヘルツ波
放射分光法を利用している.光パルスを試料に照射して放射されるテラヘルツ波波形を時
間領域分光で観測し,その放射機構を解明することで試料のミクロな物性を調べることが
できる。テラヘルツ波放射分光法は,これまで主として半導体中の光励起キャリアの高速
応答やコヒーレントフォノンの検出に適用されてきた[8,9].最近,強磁性体についてテラヘ
ルツ波放射分光を適用すると,電荷の挙動だけでなく電子スピンの高速応答を反映したテ
ラヘルツ波放射が得られる可能性が報告されているが[11],磁性体に対してテラヘルツ分光
を適用し,テラヘルツ領域におけるその磁気秩序すなわち電子スピンの高速応答を報告し
た例はまだ数少ない。本研究では,反強磁性体にテラヘルツ波放射分光法を適用し,その
テラヘルツ領域における高速スピンダイナミクスに関する知見を深めることを主な目的と
している。反強磁性体はマクロな磁化を持たないため,そのスピンダイナミクスを調べる
のは非常に難しいと考えられてきたが[30-32],一方では,磁性体の中でも反強磁性体は強
磁性体よりも桁違いに速い数ピコ秒という高速なスピン応答を持っており,今後の高速ス
ピンデバイスの発展を導き得る物質であると期待されている。したがつて,デバイス高速
化のためには反強磁性体の高速スピンダイナミクス,特にマグノン (スピン波)の励起や
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その緩和過程の解明,さらにはそのスピン制御に関する研究は欠かせないと考えられる。
本論文は,反強磁性体単結晶NiO及びMnoに関してテラヘルツ波透過測定やフェム ト秒光
パルス照射時に放射されるテラヘルツ波の観測を行い,さらに温度依存性,励起光強度依
存性,偏光特性等を調べた結果をまとめ,光パルスによるマグノン励起機構やマグノンか
らのテラヘルツ波放射機構等に関して考察したものである。また,高速スピンダイナミク
スに関する研究に加え,磁性体内における伝導電子の磁気的散乱に関する詳細な知見を得
ることもスピントロニクスデバイス等を開発する上で非常に重要な要素である.本研究で
は,反強磁性体 MhOにおける光励起キャリアの生成及びその緩和に関して調べるために
光ポンプーテラヘルツプローブ分光を行つた。この測定では,テラヘルツ波応答を通して
光励起前後の物質の電気伝導度の時間変化に関して調べることができる。本論文では,Mno
に対して行つた光ポンプーテラヘルツプローブ測定の実験結果を示し,2光子吸収を介した
d―d遷移による光励起キャリア生成過程及びマグノンやフォノンによる光励起キャリアの散
乱機構等について解説する.
1.4 本論文の構成
以下に本論文の構成を述べる.
第1章
第2章
第3章
第4章
第5章
第6章
テラヘルツ波の有用性とその発生 。検出法及び近年注目されている電子スピンを
利用した新たな工学分野について述べ,本研究の目的とその概要について述べる。
電子スピンや磁性に関する物理の基礎を解説する.磁気共鳴現象とその緩和,ス
ピン波あるいはマグノン,反強磁性体の磁気的性質,磁気双極子放射や磁気ラマ
ン散乱について説明する。
テラヘルツ波の発生と検出について述べ,テラヘルツ時間領域分光法,テラヘル
ツ波放射分光法,光ポンプーテラヘルツプローブ分光について解説する。
本研究で使用した実験光学系,試料の各種物性について説明する。
フェムト秒光パルスにより励起された反強磁性体からのテラヘルツ波放射に関し
て本研究で得られた実験結果について述べ,主に,光パルスによるマグノン励起
機構とそこからのテラヘルツ波放射機構について解説する.
反強磁性体における光ポンプーテラヘルツプローブ測定によつて得られた励起光
照射前後のテラヘルツ波透過率の変化等に関する実験結果について述べ,光励起
キャリアの生成過程及びその散乱過程について考察する。
本論文を総括し,今後の展望を述べる。第7章
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第2章 磁性に関する基礎的理論
本章では,本論文での実験結果を考察する上で非常に重要な理論的背景である電子スピ
ンや磁性に関する物理の基礎を解説する。
2.1 磁気モーメント [1_3]
電子は質量z,電荷―ι,空間を運動することによる軌道角運動量ιの他に,スピンSと
呼ばれる自転運動による角運動量を持っており,それは,あ (プランク定数 力を 2πで割っ
たもの)の単位で測って,±1/2の固有値をとるような量子状態が許される.また,このス
ピンSは磁気モーメントμの起源であり,
μ=一g/BS=力S (2-1)
で表される。ここで,gはg値と呼ばれる量で電子の場合は2.0023,偽=ι力/2zεはBohr
磁子である (εは光速度).また,γは磁気モーメントと角運動量の比すなわち磁気回転比
であり,電子スピンについて
‰=琳己=斎 (2-2)
と定義される。 S(=ド|)は1個の電子では1/2であるが,原子内で複数個の不対電子があ
れば,1/2の整数倍になる。原子,イオン,分子等が持つ磁気モーメントはそれに含まれる
全電子の軌道角運動量及びスピンによる磁気モーメントを足 し上げたものとなる.自由原
子にはいくつかの電子が含まれるが第 1近似では全軌道角運動量L,全スピンSは保存量
と考えることができる。したがって,状態はことSを指定した(2L+lX2S+1)重縮退の状態
(LS多重項)で表される。しかし,軌道角運動量とスピンの間にはスピン軌道相互作用
えL・Sが働いており,LS多重項はエネルギー的に分裂する。この場合も全角運動量J=L+S
は保存するので,この分裂した状態はJにより分類される.つまり,エネルギー準位はL,
S,Jによって指定される。
′ヽヽ 合合全 合↓↑ ↑↓合
摯″ひ ↑合↑ ↓合↓
■,電 ↑合合 合↓合
↓↑↓
合↓↑
フェリ磁性強磁性 反強磁性常磁性
図2-1 磁気秩序の概念図.
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電子の持つスピンは物質の磁性を論じる上で非常に大きな役割を果たす。磁性の発現の
基本単位として原子の磁気モーメントを考えるとき,その磁気モーメントの集団である磁
性体においてどのような磁気秩序が形成されるか,つまりどのように電子スピンが整列し
ているかによって,常磁性,反磁性,強磁性,反強磁性,フェリ磁性といつた種類の磁性
体に分類される (図2-1).不完全なd殻を持つ遷移金属元素や不完全なf殻を持つ希土類元
素を含む物質は,その不対電子のために強磁性などの特徴的な磁性を有するものが多い。
2.2 磁気モーメントの歳差運動 [1,2]
電子の持つスピンは磁場の周りで歳差運動をする.ここでは,自由電子 1個が磁場″0の
中にあるときの運動方程式について考える。このような場合の量子力学的取 り扱いは
Hcisenbergの運動方程式が基礎となる.任意の物理量の時間変化は一般にハミルトニアンと
の交換関係で表されるので,スピンに関して,
#=;卜‰力″0・S,珂
と書ける。(2-3)式で,例えば,そ成分を見ると,″0=l「χ,″ッ,″ヱ)として,
今=巧‰レχSχ+ちSy+″ZS川
=―J‰レ χ(sχsz―SzSχ)+″ッlSッSて一 SてSッ】
であるから, Sが力の単位で表されていることに注意 して次の交換関係
SッSて一SてSy=jSx, SzSx―SχSz=JSッ, SxSッーSyS.=,Sぇ
を用いれば,(2-4)式は
今=が″χら+〃ッSχ)=小×″OL
となり,χ及びッ成分も同様にして求まるので,結局 ,
禁=小×″』
となる。これを磁気モーメントで表すと,両辺にんヵを掛けて,
争=χ[μ×″01
と表すこともできる。(2-8)式は,古典的な運動方程式と同じものである。つまり,古典的
な磁気モーメントン が磁気回転比γを持つとき,これの古典力学による運動方程式はトル
ク方程式とも呼ばれ,一般に
等=ル×″』
と書くことができる。これの解は″0がz成分のみのときは成分で書いて
(2-3)
(2-4)
(2-5)
(2-6)
(2-7)
(2-8)
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争=γ″メ恥争=―γ″χ〃〆争=0
となるから,初めの式を時間で微分し,2番目の式を代入することにより
二″.=_ノ〃:″χ
となり,″ッについても同形の単振動の式となる。その固有振動数Qは
%=1列″0
(2-10)
(2-11)
(2-12)
と求められる。また,式(2-10)よりνては定数で″χ,″ッは振幅が等しく,かつ位相差がπ/2
であることがわかる。したがって,静磁場″。の下で,磁気モーメント″ は,図2-2のよう
に z成分を一定に保ったまま η 平面において角周波数Qで回転する。この回転運動を
Lamor回転という。
図 2-2 Larmor回1云。
2.3 電子スピンの共鳴と緩和の現象論 [1-4]
電子スピンと磁場との相互作用による電磁波の共鳴吸収,すなわち磁気共鳴現象におい
て,エネルギーを受けとったスピンがそれをどのような形でどこに渡すかという,スピン
の緩和現象に関する記述は非常に重要である。スピン系を励起する電磁波エネルギーを吸
収したスピン系は,系のZeemanエネルギーを増加する形でエネルギーを保有するが,この
エネルギーはやがて交換相互作用あるいは双極子相互作用といった,スピン系内のエネル
ギーに変換されることもある。また,直接結晶格子の熱エネルギーに変わるものもある。
金属では伝導電子が介在する場合もあり,また周波数が高くなるとスピン系はエネルギー
を磁気双極子の形で系外に電磁波として出す場合もある。これらの緩和過程のために鋭い
共鳴はぼやけ,吸収線が広がりを持つようになる。
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LandauとLiRhitzは,強磁性における磁気モーメント″ の運動方程式のひとつとして,
(2-13)
を提案した。ここで〃 はMに作用する有効磁場を表しており,外部磁場,交換磁場,異方
性磁場あるいは反磁場の和として与えられる.右辺第 1項は(2-9)式と同じLarmor回転の項
であるが,第2項が Landau―LiRhitzの減衰項と呼ばれるもので,レ隊〃]がMと″ を含む
面に垂直であり,さらにそれに″ を掛けて一たの係数をつけることにより,この力はν と
″ を含む面内にあって″ に垂直であり,常に磁気モーメントを″の方向つまリエネルギ
ー最小の方向に持っていこうとする。したがって,図2-3のようなモーメントの動きが期待
される.これが強磁性体における一般的な減衰振動である。ところで,(2-13)式の減衰項が
第1項に比べて十分に小さい場合には,この項中のレ隊″]を〔/ガグ″ ルでおきかえても
よい。そうすると,(2-13)式は,
等=元И×」―ムレ×レ×″]に>0
子
={″×
(″
―
ケ 7)]
争=ル×″01,ッー等
―たレ×レ×″]
(2-14)
となる。この(2-14)式はLandau―Lifshitz―Gilben(LLG)方程式と呼ばれる.(2-14)式におい
て,磁気モーメントの減衰を表す項 (Gilbc■減衰項)は磁場″ の補正項として繰り込まれ,
減衰自体は時間的に変動する有効磁場として考えてもよいことになる.(2-13),(2-14)式は
どちらも,磁気モーメントは, もしそれが励起状態にあるとしても指数関数的に基底状態
に落ちるであろうとして,それを一つのパラメータに託しているという形をしている。
また,LLG方程式だけが磁気モーメントの共鳴と緩和現象を取り扱うための唯一の方程
式ではない。その他の代表的なものにBloch方程式がある.一般にLLG方程式が強磁性共
鳴においてよく用いられるのに対し,Bloch方程式は常磁性共鳴においてもっぱら使われる。
Bloch方程式では,緩和時間のパラメータとして縦緩和時間1及び横緩和時間■の二つを用
いて,そ方向の静磁場″。があるときに,横成分νχ,yと縦成分νzの従う式が ,
(2-15)
(1))
図2-3 磁気モーメントの減衰振動.
M(′=∞)
(a)
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(2-16)
の形で表される。ここで,″。は,磁気モーメントが熱平衡状態にあるときのモーメントの
長さ,つまり′→∞でのνてである.1は″2-″0が有限である限り働き,νてが熱平衡値″。
に達して止むということからも明らかなように,スピン系とエネルギーのやりとりをする
外界 (ふつうは格子振動)との熱平衡に関する時間を表すので,スピンー格子緩和時間と
も呼ばれる。スピンが異方性磁場などの影響により場所ごとに不均一な磁場の下にある場
合には,スピンが同位相で共鳴を起こしても時間とともに位相がずれてくる。T2は'それ
ぞれのスピンのLan■or回転の位相が乱れ,磁気モーメント″ の横成分″χ,ッが減衰する時
間に対応しており,スピンースピン緩和時間,または位相記憶時間と呼ばれる。
さて,そ方向に静磁場,χ軸に沿って高周波磁場を作用させる場合のBlochの式を解いて
みる。外部磁場がレ1`続,0,″0)と表されるとき,(2-15)式で″χ,″ッの時間変化がι滋にな
るとして解 くと,
jαMχ=ガOνッー ″./■
争=を×″OL―性#
(2-17)
(2-18)
″ χ =
″ y=
(2-19)
(2-20)
(2-22)
iarvI, = fH rr'^ M, - H oM,)- M y / T2
となる。″χ,″ッについて解くと,
f HrHoM,e'^
t'ut *Qa*t/ r,)'
FIrHoM,(ia+I/ Tr)e''
f nt *(ia*r/ r,)'
となる.共鳴を起こしている状態では,初めにz軸に平行だった″ はそ軸より少し立ち上
がるが,■及び■の作るトルクがこれを押さえ,結果としてνその平均値が一定であるよう
な定常状態を作る.このような場合には,(2-16)式の平均値をとって
写 ―ムレッ→―豊号塗     021y
とおき,左辺をoとできるから,正の量 (″。_″ぇ)は(2-20),(2-21)式より
(″0-″マ)=″0-(νz)=γη″1(″y′α)=γζ″1:Reレビ;ι続]
_ノ″fl【1/2r2X/〃:+″+1/呼lll″z)
(ノ″:_ω2+1/げ】+4″/呼
となる.ただしReレン″lは,νッの複素共役を″;とし,`続を掛けてその実数部をとるこ
とを表す.″;中のνぇは(″2)としておく。(2-22)式を(νぇ)について解くと
ha *r:(f ul +t / r] - aYI * ,
+cn + r,' (7s u l + t / r,'z - dY * f u ir,r,(t' u l + t / rj + r,i) t z(″z)=
13
(2-23)
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となる。共鳴条件は,■があまり小さくないとして(″z)が最小となる所
ω2=γ2″:+÷
となり,緩和を考慮しないとき (■→∞)に比べてωが少し大きくなる。
このとき,(νz)は,
(νぇ)ミ
』レf。
1+(1/4)ノ〃「■■
となり,(″。_νマ)は,
(2-24)
(2-25)
(2-27)
しており,いろいろな
(2-28)
(2-26)
となる。(2-26)式は″1が小さいときは,″。からの z成分のずれは〃fに比例して大きくな
るが,″1が大きくなるとその比例関係が崩れていき,″1→∞で(νて)が0になることを示
している。通常の実験,特に電子スピン共鳴に関する実験では
ノ″「■■<<1
であることが多い。この場合,磁気ベクトルは熱平衡点近傍で振動
解析も容易である。γ2″f■■を飽和係数と呼ぶ。
次に,スピン系の磁化率として通常の複素数表示
%(a=χ′(ω)_グ(ω)
を用いる。電磁波の吸収は/(のに比例する。(2-19)式においてνィに(2-23)式を代入すると,
χ成分の磁化率‰(ω)として,
豚χ/″χ=∠(ω)―夕f(ω) (2-29)
胴 =       いの
イ の=       い り
となる。ただし,静磁場磁化率‰=″。/〃0として″。を書き直した。(2-27)式が成り立ち,
かつ1に比べてらが十分に長く,共鳴点のずれは無視できるとすると,(2-29),(2-30)式は
z(a=‰ノ〃∫(ノ〃:一″) (2-32)
/(a=
(ノ〃:一が′+4″/呼
2‰/″:(ω/■)
(/″ξ―″′+4α/呼 (2-33)
うになる。/(ω)となる.共鳴上の近傍で,これらをωの関数として図示すると,図2-4のよ
(ハ
イ。―″z)=ギ
装彰考夕等筆弄考
ν 0
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を分散曲線,″″(ω)を吸収曲線ということもある。また,(2-33)式はLorcntz型と呼ばれ,吸
収曲線の一つの代表的な線型を示す。χ
″
(ω)の 最高値の半分となる所を求めると,
,=lyluotr/ T2 (2-34)
となる.吸収線の広がりを示すメドとして半値幅 (half width)Zl ωが用いられるが,これ
は1/■のことである。また,全体の線幅のことを全半値幅 (full half width)と呼び,2/■で
表す。
1G+可
図2-4 ∠(ω),
2.4 Weissの分子場理論 [2,5]
強磁性体 (Fc,Co,Niなど)の各原子は大きさSのスピンを持ち,これにともなって磁
気モーメントを持つ。隣り合うスピンSブ,S′0,′は格子′点の位置を示す番号)の間には,
Jを交換エネルギーとして-2J Sプ。S′ (J>0)なるいわゆる交換相互作用が働き,そのため
にスピンは互いに平行になろうとする。これを強磁性体のHeisenbergモデルという。Jが負
の場合は互いに逆を向いた配列をとろうとして反強磁性体 (Cr,FeF2,NiO等)となる.さ
らに,異なる2種類の磁気モーメントを持つ原子がある場合には,磁気モーメントの配列
は反強磁性体と同じく互い違いであるが,その大きさが異なるために1方向に磁化が残り,
一見,強磁性体と同じように自発磁化を持つフェリ磁性体 (フェライト,マグネタイトな
ど)となる。この Hcisenbergモデルに関連して,分子場の近似により強磁性が発現する機
構を現象論的に説明するのがWeiss理論である。この考えの根本は,「外部から磁場を加え
ると磁気モーメントの配列が磁場方向にそろえられ,全体の磁化が発生するのであれば,
物質自体の内部で各磁気モーメントに『ある磁場』が発生していると考えることで,強磁
性が発現することを説明できる」というものである.したがって,この理論では,磁気モ
ーメントをそろえる力として分子場″Eを考え,それが磁化″ に比例すると考える。すな
わち,
″E=9″
15
1 の
、G―可
/(ω)の概略図.
/(ω)
(2-35)
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とする.クは分子場係数と呼ばれ
2zノ
9=ん
g2μ:
のように与えられる。ここで,れは単位体積中の原子数,zは1つの (磁気モーメントを持
つ)原子に隣接する原子の数とする。この分子場により各原子の磁気モーメントはその方
向にそろえられ,自発磁化を生ずる。″ 〃″Eであるとき,自発磁化″ はν=‰■・サ)
で定められる。νO=昭偽Sは飽和磁化,たBはボルツマン定数である。また,
B五1louin関数と呼ばれ,
島0=¥動h(¥→一かh〔ゴト)
と表される.s=1/2,S→∞でBs(χ)はそれぞれ
B1/2(χ)=tanh χ
亀(χ)=coth χ-1/χ=LO)
となる。L(χ)はLangevin関数と呼ばれる。また, χ<<1では
島0=¥χ毛
と近似できる.
さて,(2-37)式においてχ=9邸‰sν/たBr
y=ν
。
ν =ν0
″=″〆¥寺ザ
ノ‐・
(2-36)
(2-37)
,Iχ)は,
(2-38)
(2-39)
(2-40)
(2-41)
とができる.
(2-42)
(2-43)
とすると″は次の2式で表すこ
・島 (χ)
S+1 7-一――・一―・χ3S ■
r>Tc r～rc rくL
図2-5(2-42),(2-43)式をプロットしたグラフ
″=″。島0)
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ここで,■は強磁性体が常磁性体に変化する転移温度,Cu五c温度で
・
=:翠
と表される.(2-42),(2-43)式をχの関数としてグラフにすると図2-5のようになる。(2-43)
式は温度が高くなると傾きが急になる。そして,(2-42)式との交点が自発磁化を与える。低
温では,交点はχの大きいところにあり,飽和磁化″0,すなわち,すべての磁気モーメン
トが 1つの方向にそろった状態に近くなる。温度上昇に伴い交点はχの小さい方向に向か
い,″は減少する。そして,T≧■のとき,2つの線の交点は原点以外にはなくなる.す
なわち,Cu五e温度以上では自発磁化はなくなる。
以上のようにして求められる磁化″ の温
度依存性の曲線は,実測値をほぼ再現するこ    1・0
とができる。温度が高くなると,自発磁化は
滑らかに減少し,r=■でoとなる。図2-6
Fメ月χttf鼻ず(「ギ送饉去 ξ喘
大体の傾向はS=1/2の曲線に近い。しかし,
低温では理論曲線とあまり合っておらず
(2-45) 0                0.5                1.0T/rc
図2-6 自発磁化の温度依存性 .が成り立つことが知られている。これは,ス
ピン波の理論から導かれるものである.
Weiss理論は自発磁化のない場合,すなわち,外部磁場″。で誘起された磁気モーメント
による分子場が磁気モーメントをそろえる力として働 く場合の常磁性磁化率の計算にも適
用できる。この場合,個々 の磁気モーメントに働 くみかけの磁場は,
″′=F。+ク″
―
?
?
―
‐
‐
?
?
?
??
?
ー
‐
‐
―
?
?
〜
―
?〓?
(2-44)
(2-46)
(2-47)
(2-48)
となる。″。,M〃″Eであるときの磁化は
″=κg/BS・島(曇光芦塑)
と書ける。gttS(″0+グ0/CB7)<<1では,(2-41)式の近似式の第1項まで用いて,
ν=んS(S+1)g2尾(″。+9″)
とでき,(2-36),(2-44)式を用いて整理すると
″=昔糖 ″0=χ・J70
となる。(2-49)式よりr>■での磁化率は
17
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χ=    0つ
となる.強磁性体の■以上での磁化率がr―■に逆比例するということは,実験事実とも
良く一致しており,Cu五c Weissの法則と呼ばれる。
2.5 スピン波とマグノン [1_3]
スピン波とは強磁性体や反強磁性体などにおける素励起のひとつである。また,量子化
されたスピン波のことをマグノンいう。このスピン波 (マグノン)は共鳴の緩和現象に大
きな役割を果たすばかりでなく,磁気共鳴モードそれ自体が素励起のひとつである.ここ
では主に強磁性マグノンに関して説明する。
ママ▽7▽▽
刊 aト
?
―
―
?
―
―
?
ー
ー
ー
ー
）
?――
?
?――
?
?
ー
ー
?
―
―
?
―
―
?
―
―
?――
?
?ー
ー
?
?
?
?
?
???
(→ ⑭) (C)
基底状態 (b)1個のスピンが反転している一つの可能な励起状態
スピン波によるエネルギーの低い素励起状態。
単純な強磁性体の基底状態では,図2-7(a)に示すように,すべてのスピンは平行である。
N個のスピンが直線上あるいは円環上にあり,その最隣接スピンはハイゼンベルグ相互作用
Ⅳυ=-2JΣS′・S′J (2-51)
′=1
で結合しているとする.力S′は′番目におけるスピンの角運動量を表す。ここで,スピンs′
を古典的なベクトルと考えると,基底状態では,S′・s′J=S2でぁるので,系の交換エネル
ギーυO=-2NJS2でぁる。
さて,この系の第1励起状態がどのようになるか考える。図2-7(b)のように任意のスピン
1個を反転させた状態を考えると(2-51)式より,8JS2だけェネルギーが高くなるので,
υl=υ。+8JS2となる。しかしながら,左記の状態は第 1励起状態ではない。図 2-7(c)のよ
うに,スピン 1個の反転をすべてのスピンに分配して受けもたせるようにすると,はるか
に低いエネルギーの励起を得ることができる。図2-7(c)におけるスピンの動きは各スピンか
ら見れば,平衡点近傍での微小Lannor振動であるが,次々 のスピンの位相が一定の角度だ
け進んでおり,全体としてみるとある波長えを持ったスピン系の波となる。このようにスピ
ン系の素励起状態は波動状であリスピン波と呼ばれる (図 2-8)。ところで,このスピン波
はスピンが関与している現象であるから,系は角運動量に関する量子条件を満たさなけれ
18
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― |
(b)
図 2-8スピン波の概念図 (a)スピンを斜めから見た図 (b)スピンを上から見た図.
ばならない。それは波が立つことによって系全体の角運動量のz成分が減少するが,それが
力の単位で変わる必要がある。磁気モーメントでいえばこれはγ力の単位で変化することで
あり,スピン波は連続的に振幅を変えることは許されず,量子化されることになる。この
ような量子化されたスピン波をマグノン(magnOn)または磁気量子という。スピン波の波動
ベクトルたの大きさは2π/えである。強磁性共鳴などの磁気共鳴現象は,波長無限大,すな
わちた=0のスピン波の共鳴と同じ現象と考えることができる.これは通常の磁気共鳴では,
マイクロ波などの共鳴を誘起する電磁波の波長がスピン間の距離 aに比べて十分大きく,
(a)
ト ー a
た=0とみることができるためである。
任意のたを持つマグノンのエネルギーを計算する.
図2-9のようにして′番目と′+1番目のスピン相対
角度を考えると,それはz軸からの傾きθと,z面に
おける開き角夕に依存する。θは励起マグノン数に
よって決まり,9はスピン間距離をαとして,
(2-52)
で定められる。図 2-9での幾何学的考察により,′
と′+1スピン間の角度δは
cosδ=1-2sin2θ sin2(夕/2)  (2-53)
となる。このときの交換相互作用υMは,スピン間   図 2-9
の角度がδだけ開いたことにより,エネルギーが大
きくなる。そのエネルギー増加分∠υMは(2-45)式を用いて
∠υM=2NJS2〔_cosの=4朋2dn2θin29/勾
¢=あ =αた
隣接スピンの相対角度 .
(2-54)
で表される。初めにθ=0とし,ついでマグノン1個が励起されたとすると,量子化条件か
らθがとるべき値は
N8亀S(1-cosθ)=|ル または N=1-cosθ)=1
19
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で決められる。θが十分小 さいとして展開すると
θ2_ 21列力 _ 2N8為S AiS
となる。(2-52)式を用い,(2-56)式を(2-54)式に入れると,
∠υM=8JS sin2(滋/2)
を得る.したがって磁場″。がz方向にあるとき,マグノン励起エネルギーは
力ω=&μB″0+8JS sin2←z/2)
となる。図2-10に″0=0のときのマグノンの分散関係を示す。
長波長のマグノンについては(2-58)式を展開して
ω劃″0+2ビ;二
iノ (2-59)
あるいは
青=為+響′ 00
が得られる。すなわち,マグノンは波数たの2乗に比
例してエネルギーが高くなる.
また,スピン波が試料中を走るとき,波長に応じて
局所磁化が層状に動的磁区をつくり,これによる反磁
場がスピン波のエネルギーに影響を与える。この反磁
場効果を考慮 したときの有限のたを持つ波の共鳴条
件は次のように表せる.
た
図 2-10〃。=0のときのマグノン
の分散関係.
(2-61)
(2-56)
(2-57)
(2-58)
ンにおける
(″0>>″。)。
〓
?
???
?
―
―
―
?
??
?????????????
Ⅳzはそ方向の反磁場係数,″zは誘起
された磁化のz成分で,_Ⅳz″zがz方
向の反磁場を表す。また,9はたと″0の
なす角である.球状試料についての
(2-61)式を示すと図2-Hのようになり,
図2-10で示したシャープな分散関係を
持つマグノンは,反磁場効果を考慮す
ることにより,バンド構造を持つよう
になる.反磁場以外にも磁気異方性が
あればバンド幅に影響を与え,また多
結晶のときはバンド幅が広 くなる。続
いて,強磁性マグノンの緩和現象につ
～〃。+等〃0
″。一子″。
0          た
図2-11 球状試料の強磁性マグノ
エネルギ ・ーバンド構造
反磁場を無視した
ときの分散曲線
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た≠ 0
マグノン
図2-12 マグノンの励起・緩和におけるエネルギーの流れ。
いて説明する。図 2-12には,電磁波によって強磁性マグノンを励起した後のエネルギーの
流れを示している。電磁波によるマグノン励起はA,Bの二つがある。Aのプロセスは一般
的な強磁性共鳴によってた=oのマグノンがつくられる。それは,やがてた≠0のマグノンに
なったり,直接,熱振動であるフォノン系のエネルギーヘと変換される。そして,そのエ
ネルギーは結晶外の熱浴へと抜けていく。一方,平行励起法を用いると,直接た≠0のマグ
ノンが励起される.平行励起法とは,反磁場や磁気異方性のある場合におけるLarmor回転
では磁気モーメントの縦方向 (z成分)成分が変動することを利用し,強制的に縦方向成分
を励起し,直接た≠0のマグノンを発生させる手法である。
ところで,このようなエネルギーの移行においては,エネルギーと運動量が保存される
必要がある。これを図で示したのが図 2-13である。励起されたマグノンが他のマグノンに
緩和するとき,全エネルギーと運動量が保存されるための最も簡単なプロセスはマグノン
の分裂過程である.図2-13(a)のように,まずた=oのマグノンがつくられた場合には,それ
はエネルギーが半分の±た。マグノンに分裂する。図 2-13(b)に示した平行励起で直接た≠0の
マグノンをつくるときにも,入射電磁波の 1/2のエネルギーで±た。の二つのマグノンをつく
るプロセスを考えれば,すべての保存則を満たす。また,図2-13(b)の場合,入射電磁波の
エネルギーを変えるか,外部磁場〃0を変えることで様々なたを持ったマグノンをつくるこ
とができる。例えば,〃0を小にするとマグノン・バンドは下がるから,生成した%/2のマ
グノンはたの大きいものとなる.
以下に実際の結晶で見られる代表的なマグノン緩和に関して項目を分けて説明する.
(a)分裂過程と合流過程 (3マグノン過程 )
図 2-13(a)に示した分裂過程は YIG(イットリウム鉄ガーネット)などで詳しく調べられ
ており,代表的な緩和過程の一つであるが,これの逆過程として合流過程と呼ばれるもの
もある.つまり,
た+ル′‐→た″ (2-62)
となるプロセスで,ルは平行励起でつくったた≠0マグノンとすると,た′はすでに熱的に励
起されているマグノンで,これがエネルギー運動量をそろえてた″という別のマグノンをつ
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―■0 0 +ル0
0
ル
図 2-13  た
―ル0   0
0)
≠0マグノン励起.
+■0
くる。このプロセスの緩和時間は温度 rと波数 たに比例する。分裂過程,合流過程は二つ
とも3個のマグノンに関するプロセスであるので3マグノン過程ともいわれる。
(b)4マグノン過程
4個のマグノンが関与するマグノン緩和過程のことを4マグノン過程という。その中で代
表的なものは,二つのた=0マグノンを消して十た及び―たのマグノンをつくる過程である。
このときはつくられた二つのマグノンともた=oのマグノン・エネルギーに等しくなる。
(c)不完全結晶における2マグノン過程
結晶欠陥や試料表面の不完全さがあるような場合,運動量はこの不規則領域で処理する
ことにより,エネルギーのみが保存するような緩和がある。代表的なものは,た=oマグノ
ンが同じエネルギーを持ったた≠0の1個のマグノンに移行するもので,2マグノン過程で
ある。フェライトや YIGで表面状態を変えることにより,この過程も詳しく調べられてい
る。
(の マグノンーフォノン緩和
マグノンエネルギーは,最終的には格子振動,すなわちフォノンに転化する。しかし,
場合によつてはコヒーレントなフォノン,すなわち測定可能な音波を発生させることもで
きる。フォノンとの相互作用に関する過程の中で代表的なのは,マグノンーフォノン交差
による緩和の増大である。マグノン・バンドがた2に比例するのに対し,フォノン・エネルギ
ーはたに比例するので,これらはある波数において重なる領域を持つ。そして,磁場を変え
ることにより,いろいろな波数での重なりをつくることができる。そのような交差が起き
ると,そこではフォノン,マグノンともにエネルギーと運動量が等しいから,他の場所よ
りもお互いの移行が容易になる。したがって,交差する領域では異常な緩和増大が見られ
る。マグノンとフォノンの相互作用は金属強磁性体でも調べられている。特にNiでは磁気
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弾性共鳴と呼ばれる,薄膜のスピン波と弾性波との定在波間相互作用による混成波が見ら
れる。
(c)不純物スピンを含む系のマグノン緩和
強磁性やフェリ磁性体に不純物スピンが入ると,マグノンの緩和現象はさらに複雑にな
ってくる。そのため,純粋な物質の場合に比べて,詳細が明らかになっていない。このよ
うな系の代表的現象は,大きく分けて二つある。一つは,不純物スピン緩和時間がZeeman
振動数と同程度のときに起きるもので,FeとNiのフェライト混晶,あるいは Fe2+を含む
YIG等で見られる。もう一つは不純物スピン緩和時間が系の交換相互作用振動数と同程度
のときに生じ,YIGにTbなどのような非常に速い緩和時間を持つスピンを入れた場合に見
られる.前者の方が不純物スピン緩和時間が長く,後者の方が短いときに問題となるので,
便宜上,前者を遅い緩和,後者を速い緩和と呼んで区別したりする。
2.6 反強磁性体
2.6.1 反強磁性体の磁気的性質 [2,6]
図 2・1のモデル図でも示したように,反強磁性体では,隣り合うスピンがそれぞれ反平行
に並び,一般には磁気秩序温度,すなわちNed温度以下でも,合成された磁気モーメント
はゼロである。反強磁性体の中でもスピンの整列の仕方によって,casy―axis型,casy―plane
型,らせん型などに分けられる.代表的な物質としては,絶縁体では酸化ニッケル(N10)や
酸化マンガン(MnO)などがあげられる。なお,これらの酸化物における相互作用の起源は超
交換相互作用である。この反強磁性における超交換相互作用の考え方は,格子状に整列す
る多数のスピンの向きによって磁気特性が説明される点では,強磁性での交換相互作用と
同じであるが,反強磁性体では 1種類のイオンが半数ずつの副格子に分かれて,それらが
互いにほぼ反対方向のスピンを持つ点で異なる.MnOを例に説明する。図2-14にあるよう
に,一方のMn(A)原子の半分の3d軌道に「フントの規則」を満たし,同じ方向を向いたス
ピンが配列されている。中央で二つのMn
原子を結合させる役割を果たす酸素原子
の 2p軌道の一つが,それらの 3d電子と
化学結合を形成するためには,逆方向を
向くスピンとして存在する必要がある。
また,この酸素の2p軌道にはもう一つの
電子が存在し,それは図2-14に示したよ
うに「パウリの禁制律」を守って,一方
の2p電子と逆向きのスピンとなる。その
逆向きスピン (2p電子)が, もう一方の
Mn(B)原子と化学結合を形成するために
くNIn 2+(A)>             くⅣh聾(B)>
市 |
ルЦわ ―-0-～ЦB)
図2-14 超交換相互作用の概念図.
< Mn t.(A) >
23
第2章 磁性に関する基礎的理論
は,Mn(B)原子の5個の3d電子は,その2p電子と逆向きとなる必要がある。このようにし
て,酸素原子をはさんで隣接するMn原子どうしのスピン方向が逆方向を向くことにより,
反強磁性の磁気秩序が構成される.
図2-15には一般的な反強磁性体における磁化率の温度依存性を示す。磁化率はNcel温度
TNで極大となる。常磁性領域7>為における磁化率はキュリー定数をcとして
2C
〃=7+θ
と表すことができる。θ/■の実験値は,第2隣接の相互作用を考え,副格子の一般的な配
列を考慮することによって,説明することができる。副格子自身内の相互作用を記述する
分子場係数―εを導入することにより,
(2-64)
となる。μは他方の副格子磁化との交換相互作用磁場における分子場係数である。
印加磁場には,スピン軸と平行な場合と垂直な場合があるので,Necl温度以下における
磁化率はスピン軸と磁場の方向との相対関係により,平行磁化率///と垂直磁化率″上に分
けられる。″上は温度によらず一定である。///の意味は磁場と平行な磁気モーメントが外
部磁場〃0と交換相互作用磁場″Eの和″E+″0のために外部磁場とともに伸びるのに反し,
反平行なモーメントは″E~〃0を感 じ
てモーメントが短 くなる効果で,7=0
ではχ〃はoであり,有限温度では温度
が為 に上昇するにしたがって滑らかに
増加する.また,強磁場のもとでは,ス
ピン系は磁場に平行な配置から垂直の
配置に不連続的に変わる。これは,垂直
配置の方がスピン系のエネルギーが低
くなるために生じる現象で,スピンフロ
ップ転移と呼ばれる。
図2-15 反強磁性体の磁化率の温度依存性 .
2.6.2 反強磁性共鳴 [1,7-9]
初めに一軸性反強磁性体における磁気共鳴現象を古典論により記述する.二つの副格子
″1,″2についての運動方程式は4=ん=γとして
(2-63)
??〓???
(2-65)
と書ける。〃1,″2はそれぞれの副格子に対する有効磁場であり,z方向の外部磁場″0,
異方性磁場″A及び分子場係数9を用いて,
Hr=Ho+Ht-eMz
号1=ク1×島],劣堕=を2×″2]
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となる。ここで時間変化をιjαとし,平衡点近傍の微小振動,すなわち,″.,νメ<<ντを
仮定する。そして,(2-68)～(2-71)式の変分をとると,
″2=劇rO+″A~クルfl
と表せる.″2に対 し,″Aは~Z方向である.これを(2-65)式に代入すると
は無視できて,
寺チ″lχ=070+″A~μ2ぇ)νlッ十ク1こ″2y
サ″1)一
"0+″
A~μ2て)νL~9νlzν独
サ″2χ=け0~〃A~ク1ィン2ッ+ク2zνlッ
サ″2ッ~け0~〃A~μlzン2χ~μ2zνlχ
~Zω
 δ″1.+070+″A~92Иz〉″1)+9νlzδ 2y=°
γ
~け0+″A~μ2ζ〉νlχ―サδ″1ッ ダー1ン2χ=°
″22δ″1ッ 寺ーテ秘密十(〃。―″A~9″1ぇ〉Mビ2y=0
~ク
2てδ″lχ-070-″A~μ12〉″2χ~寺lδ″2ッ=°
とできる。式中の″12及び″22は'外部磁場が0のときの副格子磁化ZOから,
け増減しているから,
拓√鴫十響 ,4√銑一千
である。したがって,″E=ク″0とすると,
9」Иl`=〃E
(2-67)
z成分の変化
(2-68)
(2-69)
(2-70)
(2-71)
(2-72)
(2-73)
(2-74)
(2-75)
///″0/2だ
(2-76)
(2-77)
?
?
―
―
―
?
?
??
?
?
?
?
(2-78)
となる。ここで,れ=1/クを用いている。(2-72)～(2-75)式から固有振動をきめる行列式を
つくると,
qM2z=~{〃E~:(参
)乃
恥
|
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ιω
γ
一け中十″A+″E)
0
″E十考劣午″。
″・ 十″A+″E
ra)
γ
~(″E+考芳甘″0)
0
u, +!!n
2χ、
0
?
?
?
?
???
????
?????
?
?
?
?
??
?
?
?
?
?
?
? ιa,
7
=。    (2-79)
(2-80)
(2-81)
(2-82)
(2-83)
となる。ただし,
である。
となり,
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
????????????
?」
?
?
?
?
?
?
?
?
?
″
中
=″
l(1-ザ 競 う
くと,
青
=12″E″A十″A2+(1競
争
″0)2
ではふつうは〃〃が0となるから,
?
―
―
―
?
???
?
、?
???
?allyl=,lzu"n o+ n o
もし,多 そうであるように,″A<<″Eであ
,/lT1=,{2n.4 --no
=イ2″A″E十″。
図2-16 -軸性反強磁性体にお
?
?
? 型三=V2″A″E~″0
ける共鳴モード.
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と書ける。″0=oでは縮退した二つのモードがある.また,磁化の横成分の比は運動の恒
量であり,″Aが無視できるときは″1と″2は反平行であるが,″Aが有限であると″1と
″2は互いに少し傾 く。これらのモードの様子は図2-16のようになる。2が2より高い周
波数を持つのは,Larlnor回転によって合成された有効磁気モーメントが前者では磁場と反
対方向にでき,Zccmanエネルギーを損するからである。″1と″2の横成分,つまり,η
面内での振動が差し引き有限に残ることから,c及びQモー ドとも″0に垂直な高周波磁
場で励起することができる。
続いて,2軸性磁気異方性を持つ系の反強磁性共鳴について説明する。最初の実験が行わ
れた Cucl・2H20をはじめとして,2軸性 (斜方対称)の磁気異方性を持つ反強磁性体はか
なり多く,また,このような系を調べることによつて,1軸性でははっきりしなかったいく
つかの性質も現れる。この場合,″1と″2を直接扱うよりも,その和と差の式
″ ="1+″2, ルイ′=″1-″2
に書き直した方が解きやすい。(2-65)式を,″及び″′で表す式にすると,
ウ写=レ×″』+ル×け“+″虚】+:レ節組―″】
;宅F=レ紋(″0-9″】+:レ×(″組
―″A2】+:レ紋(〃鳳+〃A2週  (2-86)
を得る。そして,異方性項が″ 及び″′にどのように効くかを考慮し,系が微小振動する
として変分をとると,
一三
:fifLIИζ税ツ%十ζ司
+券いく+ν♪嘲
一介いく+ν郷嘲
ザδノИ′=―・讐霧ヂニをレИtt δ″]-9[″紋δ]
(2-84)
(2-85)
(2-87)r lt,:6M 
=_lHnx6M l_r
(2-88)
とできる。ただし,″0は各副格子の磁化,κノ(ノ=1,2)は異方性定数,α=1-″″/χ上であ
る。この式をもとにして,いくつかの場合を考える。スピンフロップ転移が生じるときの
磁場,すなわち臨界磁場を″cとする。
(a)″0<″c,″0//χ軸の場合
″ と″′いずれも磁化容易軸であるχ軸を向いており,微小振動はx面内にあることは
明らかである。またノ1～2″,″;=″
`=0な
どを考慮して(2-87),(2-88)式を用いて固有
振動を求めると,
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?
?
?
?
，
???
??。????
+Q±V〔 イ 中 坤 +αう2ヵ%Iq+Q沌一Qソ}oo
C2=29κ2である.絶対零度では,α=1であり,また,ct=c2
?
?
，
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
????，??
?
?
?
である。一方,Clとc2は
'
q=2/1+(舟I,
となり,(2-90)式にあたる式は(2-82)式となるこ
?
ー
ー
?
?
?
?
ー
ー
ー
?
?
?
?
?
?
?
?????? (2…92)
(b)〃0>〃c, JfO〃χ軸の場合
この場合は,スピンフロップ転移によつてνはχ軸を向いているが,ν′はノ軸を向くこ
と,及び〃0を大きくするにつれてν′すなわち2νOcosθ(θはνOとッ軸のなす角)が減少
していく。このことを考慮して変分の式をつくり,その固有振動を求めと,
レ I<Q七励 《Q瑚
(馬切
eり
しI=牛げ偽イーq   eり
i:[高魯|二
=z曇
縛ぞ」「L%罵こξ層|`1冒菖ll・れ絶IコI乳を1:[12曽婆繁
(a)ωlモー ド                      (b)ω2モー ド
図2-17 反強磁性スピンにおける二つの固有モー ド.
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動をするのに対 し,0モードは″1+″2成分があたかも強磁性共鳴のようにχ軸のまわり
を回転するモードである。cは(2-93)式で明らかなように,″0<<″Eの場合には磁場によ
らず一定であるが,強磁場下では振動数が減少していく。なお,1軸性異方性の場合にはc
は0となる。
(C)〃。 ッ,″0〃z軸の場合
同様な取り扱いによつて,
″0〃ッ :
〃。〃て :
??
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
〃Eの場
=Q,
=q,
うになる。は次のよ
= Hot +C,
=Ho'+c,
(2-95)
(2-96)
反強磁性共鳴は,常・強磁性共鳴に比べると少し複雑であるが,″0=0の場合は(2-92)
―
?
?
?
?????????
?
＝
?
?
―
―
―
?
??
?
ー
‐
‐
―
?
??
???
?
―
??
?
?
?
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〓
??
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
??
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
＝
?
?
??，
??
?
?
?
?
?
?
?
?
????
??
?
?
―
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?????
(2-ee)
(u,+ ur)o>
式のClとC2できまる二つのエネルギーヵq=IИ√ 1,力の =IИJ瓦であつて,この二つに
注目すれば全体の様子をおよそ見当つけることができる。q=らなら1軸性で軸方向が磁
化容易であり,q%0,0>>qならばいわゆるcasy―planc型の反強磁性である。
2.6.3 反強磁性マグノンの分散関係 [1]
ここでは,反強磁性マグノンの分散関係,及び反磁場効果について述べる.代表的な反
強磁性モード(2-82)式に対する反磁場効果として,容易磁化方向に対する反磁場係数Ⅳz,
それと垂直な方向にⅣ上を仮定する。有効磁場における″0を〃。―″(″1+″2)に置換 し,
(2-65)式の″1,″2にそれぞれ代入すると,絶対零度での共鳴式として,
-
t/ly1=]m o(nu * NrMo)+ H o' + Ho (2-97)
が得られる.これは反磁場効果があたかも″EをⅣ上″0だけ増加させたような形で入ること
を示している。Ⅳては入らない。マグノンがた≠0の場合についてはLoudonたちが同じモー
ドについて計算している.波数ベクトルたに垂直な平面波 ″上=ν■l°)′∈「α)型の解があ
るとして運動方程式を書くと,
(2-98)
となる。こ
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垂直成分″上からくる反磁場は,有効磁場の最後の項のように表される.この解は複雑にな
るが,次のようになる。ただし,θはスピン容易軸とたのなす角である
に ノ 1列ア =″。
2+〃
A2+2″E″A+2〃E2ゎ
2た2+4π
″ Osin2θけ A+〃Eb2た
2)
±14H021″E2b2た2+″A2+2〃E A+4″。sh2θけA+″Eb2た21  9_10。
+16πりИ。2〃ASin4θけA+2″Eb2た211/2
″。=0のときには, もう少し簡単になり,
(r^ t y)' - H o' + 2HuH o + 2H"2b2kz
(to t r)' - H o' + z(u o + n ub' k'\n 
" 
+ 4tdtr osin' 0)
で与えられる.Qには反磁場からくる項が入らない。これは,図2-16に示した二つのモー
ドは双極子場が入ると互いに結合し,Qモードでは常にたと″1が直交するようになるこ
とを意味している。逆にいえば,反磁場の効果を%モー ドが皆背負っていることになる。θ
も考慮すると,Qモードはマグノン・バンドを形成する。その様子を 図2-18(a)に示す。
また,この系に″0をかけたときのものを図2-18(b)に示している.
aal"1
ω/lγ
l
ωnノγ
(2-101)
(2-102)
V″A(″A+2″E+8′虚f。)
V″AけA+2″E)
a alY @=0)
oH。=0の場合                 o)If。≠0の場合
図2-18 反強磁性マグノンのバンドと分散関係 .
2.6.4 反強磁性マグノンの緩和現象と現象論的な取り扱い [1,9,10]
反強磁性マグノンは,強磁性マグノンよりも理論的取り扱いが難しく,その緩和現象に
関する研究も強磁性体に比べて遅れているが,基本的な考え方は類似している。磁場中の
反強磁性マグノンのブランチが 図2-18(b)のように二つ存在することから,系の平行励起
法によるた≠oマグノンの直接励起,及びその緩和が多彩な変化をし得る。図2-19に示すよ
うにた=0線上□で描いたエネルギーの電磁波を当て,マグノン対をつくるが,いずれの過
程もエネルギーと運動量は保存される。強磁性体の場合と異なり,二つのマグノンブラン
チを用いるため多様な遷移が期待される.反強磁性マグノンの緩和現象を記述する理論と
して,H.J.Ge面st nとM.GarberがBloch方程式を用いた理論を提案している[11]。本研究
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―た  o   +た          一た o   +た
(→                      ⑭)
図 2‐19 反強磁性マグノンの平行励起によるマグノン対生成の例。
では反強磁性マグノンの緩和を時間領域で直接観測できるが,参考文献[11]の理論の結果は
磁化率の周波数依存性として与えられているため本研究の実験結果の解析には適さない。
そこでLLG方程式を用いて反強磁性マグノンの磁気モーメントの時間変化を記述する方程
式を独自に導出した.詳細を以下に示す.図2-16に示した反強磁性共鳴モードを持つ2つ
の副格子モデルにLLG方程式を適用し,た=0の反強磁性マグノンの緩和時間を導出する。
このとき各副格子におけるそれぞれの磁化″1及びM2の時間変化は(2-14)式を用いて表現
できる。
例えば,″1のχ成分の時間変化は,
(2-103)
となる。歳差運動の角度が小さいと仮定すると,ギルバート減衰項中のそ方向磁気モーメン
トに の時間変化がほとんどなく (潔z/訪～0),4がほぼ定数 (″z～εθんs■)とでき,
午=γレ1ッケ4ztty吟42り   。助
と 書 け る 。 た だ し,H=H。+HA tt HE=(Hχ'Hy'HZ)であ る 。
以上のような近似のもと,副格子 1の磁気モーメントを″1=レlx,νlッ,″12),副格子 2の
磁気モーメントを″2=レ2χ'ν2y'ν2z)としたとき,″lx,Mly,M2x'M2yについてのLLG方
程式は次のように書ける。
三ち:二=γしz十″。十″A~μ2z〉Иlッ ッーしッーダ2ッ〉И12+″lzり
場≧=γOマ十″0-″A~夕lz)″2,~γレッーク″1ッンИ2z+″2zギ籍
ピ
:タ
ニ=γレlμz一″セ名ッ吟いピち夕二-4zピ:夕墜)
(2-105)
(2-106)
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7-γして十″。+″A~ク2マ)″lχ+γしχ―ク2x)″1ぇ―″lzピ:夕二  9■0⊃
争 ― γして
十〃0-″A~夕1て)″2χ+γOχ―μ l.)″22~″2マ三ちタニ  。・ 08N
ここでβ=孔/γ,λ=仇,んッ,力ι)は電磁波の交流磁場.また,″E=2νlて=-9ν2マと書くこと
にする。また,磁気モーメントの時間変化をθ:αとして左辺の時間微分を実行し,さらに印
加磁場HO及び交流磁場hをoとして(2-105)～(2-108)式を整理する.
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?????????
?
?
?
?
?
?
?。??」??
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?〓
????
ftr(+ Bt ui,)+ Byu,,(n o+ Hu)fu ,, = y(H t + Hu)M,, * yHuM r, - ByHuM r,M r, (2-r0g)
[ω〔 十 β
2″
免 )_鉤M2z(〃A+〃E)カピ 2χ=~γ07A十″ Eンピ 2ッ~"げEνlッ 十 β
"げ
Eν2ノИ lχ (2-110)
ftr( + p' ui,) + pytw r,(n o * H 
")fo ,, = -y(H p, + H ")M r, - tH"M z, - ByHuM r,M r, (2-tr r)
レリ〔十β
2″
免)_ル″ 2z(″A十〃 E)カイ2ッ =γ(″A+″Eン2χ十
"7Eν
lκ ttβμttЪν 2z″1ッ  (2-H2)
ν =ν12=―ν22'ス=Jω〔+β2″2)+ル″けA+″E)として係数行列 を使 った表現 にすると以
下のよう
(2-113)
口となるときだけ
A    βγMHE  ~γ17A十″E)
βγ」И″E      AγfrE (2-114)
γ(″A十〃E)   ノ亀       A
7JfE   ~ν(″A十″E)  βγJИ″E
(2-114)式より,磁気モーメントの時間変化の周波数のは,
(2-115)
となる.ただし,β→o,すなわち,減衰項がない場合に正となる解だけを採用している。
また, β≠oにおいてもωは縮退している。
ここで,ωは一般に複素数なので,共鳴周波数ωO,減衰定数
「
として,
a=ao*if (2-116)
とできる。このとき磁気モーメントの時間変化はノα=ノ(Q+r)=`わJ.ι■に比例するとおい
ているので,磁気モーメントはexp(_■)=exp(―′/τ)で減衰する。τはこの現象の緩和時間
を表す。以上より,(2-H5)式で与えられるωの実部と虚部をそれぞれ取り出すと,磁気モ
IMBAH^+ H)+
r+ M2 B2
?
?
?
?
第2章 磁性に関する基礎的理論
―メントの共鳴周波数ωOと緩和時間τを求めることができる.
τ=
ωO=
グυ
AFMR=_¬
筆 斜 ≒ )・(発 )・
υ
AFMR
と表せる。反強磁性体のエネルギーを
電子の場合γ及びβは,ともに負であるので,(2-H7),(2-H8)式は正の値をとり,矛盾はな
い。したがって,この緩和時間τを反強磁性体におけるた=0の反強磁性マグノンの緩和時
間とみなすことができる。
次に Jacca五noらが示した反強磁性共鳴の際に生じる共鳴の自然幅ともいうべき放射減衰
(radi血on damping)に関して説明する[lo]。~般に共鳴条件下では磁気モーメントが振動し
ているから,古典的な磁気双極子放射による電磁波の放出 (詳細は次節で説明する)が起
きることになる.反強磁性体 (easy―axis型)におけるエネルギーυttR(stored energy)は,
びAFNIR=″.νs・yl■″。+″c)(″c/〃E) (2-119)
と書ける。ここで,yは試料体積,″。は外部磁場,″Eは交換磁場,〃cは臨界磁場 (スピ
ンフロップ転移が起こる磁場),″sは副格子磁化 (各副格子で等しいとする.),■(2)は
上向き (下向き)副格子磁化と磁化容易軸がなす角である.
また,自由空間における磁気双極子放射によるエネルギー損失グυ/訪は,単位時間あた
りPとして
生 =P=_:εた4″1      。■2の
訪
で表される.ここで,εは光速であり,たは波数,″.は振動している磁気モーメントの (試
料全体としての)横成分である.
反強磁性体の場合,sina～1,sint～■,0/t～1+″c/″Eを用いると,(2-120)式は,
げ や アイ に 血げ や 嶋 イ K2121y
となる。(2-H9)式を考について整理し,(2-121)式に代入すると,
(2-117)
(2-118)
(2-122)
???
???????
?
―
?
?
?
?
?
?
?
??
?
??
?
?
?
?
?
?
?
?
????とすると,エネルギー緩和時間
と書ける。外部磁場がゼロ (″0
(クは分子場係数)を用いると,
亀=1諦瘍響・(≒) (2-124)
=0)のときを考え,さらに,角周波数ω=θた,〃E=9″S
(2-124)テtは,
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となる。
2.7 磁気双極子放射 [12]
2.7.l Hcrtz´クヾ トフレ
ここでは,磁気モーメントの振動による電磁波の輻射,すなわち磁気双極子放射に関す
る基礎的理論について説明する。そのために,簡単な形で電気分極P,磁気分極″ に結び
つく1組のポテンシャル関数 Ⅱι,Π″を用いて場を記述する。これらはHcizベクトルま
たは,分極ポテンシャル (pol・arization potential)といわれるもので,次の関係によつて導入
される。
亀 =赫
t=學/
R=齢/
(2-125)
(2-126)
(2-127)
(2-128)
(2-129)
(2-130)
(2-131)
(2-132)
(2-133)
(2-134)
Aはベクトルポテンシャルといい,場所と時間についての任意のベクトル関数である。φは
スカラーポテンシャルといい,任意のスカラー関数である.Π′とⅡ例が/1とψに対して持つ
数学的な関係は,分極Pと″がン とβに対して持つ関係と同じである。
このようにすると,Lorcntz条件
A=1II, +rotrr-
c
Q = -divfl"
沈ソ4十二φ=0
θ
は自動的に満足され,また,Aとφに対する方程式
は, ⅡθとⅡ腕が
▽2A_ナス=-1「プ
▽2ψ_ナ″=黎η
▽2Ⅱ`_ナ童¢=-4π P
▽2Ππ_上liil用=_衛″
なる非斉次方程式を満たしさえすれば満足する.これらの方程式の特解は,
と表示できる。
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場を表すベクトルは,Π。とⅡzの微分形により直接表現できる。
3=I:二十″司   い勁
E一:3じ軋十“Л→増滋わL  。“=I―:L十司+い一歩可
が得られる。ただし,恒等式 g“ググ′ソ≡
“
′
“
′+▽2を用いている。(2-131)式より(2-136)式の
2番目の括弧の中は,-4〃に等しく,D=E+4′より
D=rθ′
(-11]血
″+rθ′II′
)                  (2-137)
を得る.また,(2-132),(2-135)式,さらにB=″+物″ の関係より,
I=rθ′
(:】
直′+rθrII″)+(V2Ⅱ″_Jttliil″)       (2-138)
=:・
1)(一:i″
+rθrHン
)十
g厖ググJソⅡ″
鴻 られる この動 な与えら
雅 で 1)11ちTメ
よ~義的ではな
■ 助
Ⅱ傷=Ⅱ″+lP                 (2-140)
ε
なる変換を行っても,場を記述するベクトルは不変に保たれる。ただし,ベクトル関数Fと
スカラー関数Gは,
▽2F―ナカ=0           (2-141)
▽2G_ナご=0           (2-142)
を満たすものとする。変換による不変性は,(2-139),(2-140)式を (2-126),(2-127)式に代
入すると直ちに証明することができる。さらに,(2-139),(2-140)式を (2-131),(2-132)式
に代入すると,Ⅱ:とΠlはHCrtZベクトルに対する非斉次方程式を満たすことも証明できる。
2.7.2 線型磁気双極子による場
磁気双極子が点為において単位ベクトル“
で指定される一定方向に振動しているとする。
このような双極子の磁気分極は,
″←,r)=“←》←―もレ         (2-143)
と表現できる。ただし,“←)は時間の関数であり,δはDiracのデルタ関数を意味する。振
動方向
“
もまた時間の関数であるような一般的な双極子は,モー メントベクトルが互いに直
35
第2章 磁性に関する基礎的理論
交する3方向を向いた線型双極子と等価である.
(2-143)式による磁気的Hc■zベクトルは,(2-134)式を用いて,
(2-144)
になる。ただし,Rはらからrまでの距離である.大括弧は遅延値(rctardCd Valuc)を意味す
る。Ⅱ′～oとⅡ"が(原点以外で)真空中における斉次方程式を満たすことにより,(2-135)
～(2-138)式は,
Ⅱ″ ′20-馬
/6)“
=lalrll“
E =-lrot il^
c
B = rotrot Il.
(2-145)
(2-146)
となる。恒等式
“
′ゅ =g“グ沈ν―▽2と▽2Ⅱ″ ナ 童″なる関係より,(2-146)式は,
?
?
??
?
?
，
?
?
?
?
?
?
?
﹇
ぃ
?．‐?。【﹇
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R=鳥R,“=losθ〉R-6inθ〉θ, し・R)=Rcosθ, し ×R)=(Rsinθ〉ψ
が成立し,(2-151),(2-152)式より,
E=為J′, ″=″R′R+〃θ′θ
を得る。ただし,
ら(甲十吉::I)Ⅷθ
″R_2(11lr』+ :1:1)cOSθ
?
―
―
?
?
?
?
?
?
?
?，?
(2-155)
(2-156)
(2-157)
前式で 1/Rを含む項以外
????
?
??
?
?
?
?
， ?
?
?‐????
????，
?，????。????
(2-158)
図 2‐20z軸方向にモーメントベクトルを
持つ線型磁気双極子による電磁波 .
sを表面全体で積分したものによって与えら
(2-159)
とすると,
ら～″θ～1墨」Slnθ
となる。波動領域においてはEと″は大き
さが等しく,互いに直交し,さらに動径ベク
トルRとも直交する。また,動径ベクトルの
方向とPoyndngベクトルの方向とは一致す
る。そのため,このような領域では,双極子
の作る場の構造は平面波の場と類似してい
ることがいえる。しかしながら,ある「波面
(wave surface)」(らを中心とする球)の上で
は,場所が異なれば,場を記述するベクトル
の大きさは異なる。その大きさは,赤道上の
最大値から振動子の軸を含む極の零へと減
少している。すなわち,双極子はその軸方向
へはエネルギーを放射しない。
球状の波面を通じて 1秒あたりに放射さ
れるエネルギーはPOyndngベクトルの絶対値
れる。波動領域では,
S=券p×J=号|ら″θl=西寡与麟n2θ
であるので,1秒間に球面を通過する全放射エネルギーは微小面積をグσ
∫Sグσ=緋ISin2θ.2πR2sinθグ=2レ(′l12
となる。
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“←)が
角周波数ωで周期的であるような特別な場合を考える。この場合 ,
“
(′)=“Ocxpl―′σ )
と書ける.ただし,“0は複素定数で,(2-161)式の実数部分が “
を表すと解釈しなければ
ならない。このとき,(2-158)式より,波動領域において有限な値を持つ成分は,
(2-161)
(2-163)
ると, (2-163)式は ,
(2-164)
エネルギーは,
(2-162)
となる。もちろん,(2-162)式の右辺の実数部分が実際の場を表すと解釈しなければならな
い。波動領域において,1秒当たりに球面の単位面積を通過するエネルギーは,
S==L(1:)4与争兵sin2θ cos2[di′_fi)一ιr]
になる。ただし,αは
“。
の位相である。
周期7=2π/ωに比べて十分大きな時間間隔における時間平均をと
o=纂・≠血り
となる。それゆえ,1秒当たり全表面を通過する (時間平均された)
正し=〃θ～一
(」γ)2“。
sinθギ
(2-165)
である.
2.8 磁気に関するラマン分光
結晶中のイオン,電子,スピンなどの運動に関する知見を得ることは,誘電性,構造転
移,半導体物性,磁性など結晶の示す巨視的物性を微視的観点に立って解明するうえで重
要である.このような運動が量子化されたものであるフォノン,エキシトン,プラズモン,
マグノンなど,物質中にはさまざまな素励起が存在している。それらは,固有の振動数を
もち,その振動数に応じた光を散乱する(ラマン散乱)。ラマン散乱で観測できるのはた=0,
すなわち空間的に一様な素励起のみであるが,偏光に関する選択測を利用すれば対称性に
関する豊富な情報が得られるなど優れた特性があるため,素励起の有力な観測手段となっ
ている。ここでは,磁化を持つ物質におけるラマン散乱 (磁気ラマン散乱)の理論及び実
際にマグノンの励起をラマン散乱により観測した例について述べる.
2.8.1 磁気ラマン散乱 [13]
一般に,ラマン散乱は固体の光学フォノンあるいは分子振動によって分極率テンソル (非
対角項)が変調されることによる散乱として理解することができる。磁気励起に関するラ
マン散乱もフォノンの場合と同様に取り扱うことができるが,磁場や磁化ン の存在のため
にその選択則が異なる。物質が磁化を有する場合,電気感受率χは磁化の関数として考え
ることができ,分極Pは
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P = x(M).EL (2-166)
と表せる。ELは入射光電場である。(2-166)式は磁化 ″ が変化するのに伴って分極も変化
することを示しており,磁化に依存する微視的物性に関する知見を得ることができる.ま
た,入射光エネルギーカQ近傍に対応する電子状態が存在する場合,この磁気ラマン散乱
は共鳴増強される。これを共鳴磁気ラマン散乱と呼び,電子状態による共鳴効果を利用 し
て非常に弱いラマン散乱の信号を検出可能にする手法としても用いられる。
磁気励起により生じるPの変調はχ(″)のテイラー展開により表される.Pを
p 
= 
p(o)* p(r)* p(z)... (2-167)
と書くとき,第1項は磁化″ に依存せず,第2項は″ に比例,第3項は″の2乗に比例
することを意味する.磁気ラマン散乱において,注目している周波数領域で物質の吸収が
ないことや結晶構造の対称性,Onsagcrの相反定理などを考慮すると次のような条件を満た
す必要がある。
P。)=JG″×EL (2-168)
Gは定数である.このラマン過程に対する散乱断面積は,散乱光の偏光方向を亀 とすると
民 引
2に比例するので,第1近似での磁気励起を考慮した散乱断面積は,(2-168)式を用いて,
σ=C10s×εL)″12 (2-169)
とできる。εLは入射光の偏光方向で,CはQと欧の関数である。(2-169)式より,入射光
と散乱光の偏光が完全に平行であるような磁気ラマン散乱は起こらないことがわかる。
外部磁場″0があるときには磁化 ″ は (2-9)式にしたがつて歳差運動する。″0がz軸に
平行であるとき,″zは定数で,″χ,″ッは振幅が等しく,かつ位相差がπ/2で固有周波
数%l_lπ″0)で変化するので,磁化″ は
7,1 = (Msinftosa,ot, Msinkinatot, Mcos?) (2-170)
と書くことができる。θは磁化″ と外部磁場″0がなす角である.今,z軸に平行に進む入
射光を考える。へ,∂_で表される正負のヘリシテイを持った円偏光の入射光は,
EL=け±
')溌
xp卜jQ′]
と表せる.(2-168)式を用いると,
P①=平2GMEsinθexpl―j(■平q〉]
(2-171)
(2-172)
が得られる。(2-172)式は,4の円偏光により直線偏光ストー クス光が,また,∂_の円偏光
により直線偏光アンチストー クス光が得られることを示している。つまり,円偏光入射光
に対しては,直線偏光散乱光が生じる。一方,直線偏光,
Er= &."*p[-tart) (2-173)
を入射する場合には,同様に(2-168)式を用いて,
製 =:6』乙E dnθ【分一ふ p卜れ ―鋪 』一け十鋲 p卜れ 十鋪 1 0r0
が得られる。この式は,∂_の円偏光ストー クス光,への円偏光アンテストー クス光がそれ
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ぞれ得られることを示している。つまり,直線偏光入射光に対 しては,円偏光散乱光が生
じることになる。
2.8.2 マグノンラマン散舌Lの観没1[14]
磁性イオン間に磁気相互作用があると,1つの光子を吸収して2つの磁性イオンが同時に
励起されたり,逆に2つの磁性イオンが同時にエネルギーの低い状態に遷移して 1つの光
子が放出されたりする現象が起こる。このような遷移は共同光遷移と呼ばれる。磁性イオ
ンが規則的に配列した遷移金属化合物における d―d遷移やif遷移は,フレンケル励起子と
して結晶中を伝搬 し,また,磁気整列状態にある基底状態においては,スピンの反転はス
ピン波 (マグノン)として結晶中を伝搬する。マグノンとd_d遷移に基づく励起子が結合し
た励起子・マグノン共同励起 (マグノンサイドバンド)は,1965年に反強磁性体MnF2にお
ける励起子・マグノン吸収として初めて観演1された.図2-21にマグノンサイドバンドの遷
移機構について示す。反強磁性的に整列した隣接する2つのサイトをA,Bとする.Aサイ
トで d―d遷移,Bサイトでスピン反転 (マグノン)が同時に起こる電気双極子遷移は次式で
表される.
(‰↓‰↑に∬|‰↓‰↑)=Σ(‰↓‰↑『 |‰↓‰↑)(九↓‰↑IPI‰↓↑)
(2-175)
十Σ
ここで,Pは電気双極子モーメント,Vは非対角型交換相互作用,俎(‰―‰ )はん とん の
エネルギー差を表す。図2-21は,(2-175)式の第 1項の遷移機構を表したものである。光の
電場ベクトルにより誘起された電気双極子モーメントにより‰↑から奇パリテイのソν↑に励
↑免
↓
↓
↑偽
↓%‰ ↑
A
マグノ
?
←
?
→
B
ンサイ ドバンドの遷移機構 .
超 (‰-4)
VutVotlPlwutw,t vurv,lvlv"tvut
↑
図 2-21
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起された状態を中間状態として,″ソ↑の電子は″た↑に,′α↓の電子は‰↓に非対角型の交換相
互作用を媒介として移る。このようにして,反強磁性相の隣接サイトで d―d遷移とスピン反
転が電気双極子遷移によつて同時に誘起され, しかも始状態と終状態でスピンの角運動量
が保存されていることが説明できる。(2-175)式で,終状態の軌道がら↓′α↑であれば 2マグ
ノン吸収となり,/′↓/た↑であれば2励起子吸収となる。
反強磁性相における共同励起の典型例として 2マグノン励起がある。遠赤外領域に現れ
る2マグノン吸収は1965年にFcF2で初めて観測された。FcF2の1マグノン吸1又は,磁気双
極子遷移による反強磁性共鳴として53 cmlのエネルギーに観測されるが,2マグノン吸収
は,154 crlのエネルギー位置に電気双極子遷移として観測された.また,この2マグノン
の励起は,光吸収のみならずラマン散乱でも観測される.2マグノンラマン散乱は 1966年
にFcF2で初めて観測され,その後MnF2,K2NiF4など多くの磁性化合物で観測されている。
2マグノンラマン散乱の場合は,対イオン間に反転対称性があってもなくても観測される。
ラマン散舌Lは非線形光学効果のひとつであり,2マグノンラマン散乱の行列要素は次式で表
される。
″AB={耳 (2-176)
ここで,ち,ち,ち,″ッは,図2-21の軌道を表し,t,Eッは軌道ん,″ッのエネル
ギーを表す。また, ちαgはマグノンのエネルギー,Elは入射光のエネルギーを表す。
図2-22にMnF2の2マグノンラマン散乱のスペクトル (温度 :10K)を示す.実線が観
測された 2マグノンラマン散乱スペクトルであり,点線が最近接相互作用を考慮した理論
計算によるスペクトル,破線がさらに拡張した範囲の相互作用を考慮した理論計算による
スペクトルである。
図2-22 MnF2の2マグノンラマン散舌L[15].
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図2-23はNiF2におけるマグノン散舌Lのスペクトルである.31 cm~1にあるピークは 1マグ
ノンラマン散舌Lであり,203 cm~1にあるピークは2マグノンラマン散舌Lである.この 1マグ
ノンラマン散乱はスピンー軌道相互作用を摂動として誘起される.1マグノンモードはブリ
ルアンゾーンの中心のマグノンであり,その挙動は反強磁性共鳴吸収スペクトルと同じで
ある.実際,1マグノンモードのエネルギー温度依存性は,反強磁性共鳴吸収のものと類似
しており,Neel温度 Ъ=73Kでスペクトルは消滅する。これは,長波長の極限であるブリ
ルアンゾーンの中心のマグノンモードは,長距離秩序のない 為以上では有限のエネルギー
を持つことができなくなるからである.これに対し,ラマン散乱によって励起される 2マ
グノンモードはブリルアンゾーンの境界付近の 2マグノンである。ラマン散乱によって励
起される 2マグノンのようにマグノンの波長がスピン整列のコヒーレンス長よりも十分短
い場合には,L以上でも有限の値を持つ.このことはTN以上でもスピンの短距離秩序が存
在 し,その長さよりも短い波長のマグノンモードには復元力が働 くため,有限のエネルギ
ーを持つ振動型のモードになっていることを示している.
図2-23 NiF2のマグノンラマン散乱の温度変化 [16].
I:1マグノンモード, Ⅱ:2マグノンモード
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第3章 テラヘルツ時間領域分光法 (THz口TDS)
本章では,これまでに開発されてきたテラヘルツ時間領域分光法の基本技術や典型的な
実験装置について述べる。まず,テラヘルツ波の発生と検出について述べ,その後,透過
型 THz―TDSの概要と解析手法について説明する。さらに,本論文で主に用いた実験手法で
あるテラヘルツ波放射分光法や光ポンプーテラヘルツプローブ分光の概要と先行研究例に
ついて解説する。
3.1 テラヘルツ波の発生と検出
3.1.1 半導体表面からのテラヘルツ波放射 [1,2]
フェムト秒レーザーパルス照射によるテラヘルツ波の発生法としては,光伝導アンテナ
素子,半導体表面,非線形光学結晶からの発生等がある。その中で本研究では,半導体表
面からのテラヘルツ波放射を用いているので,その放射に関して説明する。
半導体表面にフェムト秒レーザーパルスを照射することで,その表面からテラヘルツ波
が放射されることが知られている.この手法は市販の半導体バルクを用いるので安定性や
コスト,扱いやすさが利点として挙げられる.半導体表面からのテラヘルツ波放射のメカ
ニズムは大きく分けて,表面での超高速過渡電流と光整流効果と呼ばれる2次の非線形光
学効果の 2つが考えられている。光整流効果は入射レーザーの偏光方向に対する結晶方位
の角度に依存するので,超高速過渡電流による放射と容易に区別がつく。半導体表面の超
高速過渡電流の発生メカニズムは,さらに表面空乏層電界による光励起キャリアの加速と
Jn遣_
町 ldiOnレF
謙Eむmo
cOnalctiOn band■
Surfacc statc
HOle C)  Val_e band ct
S―e
図3-1(a)n型半導体表面におけるバンド状態と表面過渡電流及び (b)p型半導体
表面におけるバンド状態と表面過渡電流の模式図.
(b)(a)
」↑
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光デンバー効果と呼ばれる電子と正孔の拡散速度の違いによる 2つのメカニズムに分けら
れる。
図3-1(a)と(b)にそれぞれn型及びp型半導体の表面付近のエネルギーバンドの折れ曲がり
構造と,空乏層電界によるキャリアの加速の様子を模式的に表したものを示す。半導体表
面は,理想的な完全格子とは異なり,結晶構造の不連続性や格子欠陥,大気中のガス分子
の吸着等により多くの表面準位が存在している。表面準位は,バルクキャリア (電子やホ
ール)による空間電荷によって補償され,電荷中性条件が保たれる。n型(p型)半導体の
場合は伝導帯 (価電子帯)中の電子 (正孔)を捕獲し,表面のフェルミ準位は表面準位に
ピン止めされることになる。このため, エネルギーバンドは表面近傍で曲げられ,空乏層
を形成し,表面電場が発生する。表面電場の強さ島は,表面からの距離をχとすると,
(3-1)
で与えられる。ここで,N′はドナーまたはアクセプターとなる不純物濃度,ε′は半導体の
比誘電率,らは真空の誘電率,7は表面空乏層の幅,Vはポテンシャル障壁,たTは熱エネ
ルギーである。
図 3-1のような表面電場を有する半導体表面にフェムト秒レーザーパルスを照射すると
光励起キャリア(電子と正孔)が生成される.そして励起された電子及び正孔は,表面電場に
よって逆方向に加速され, ドリフト電流が発生する.このドリフト電流によリテラヘルッ
波が放射される[3,4].n型,p半導体表面ではフェルミエネルギーレベルの違いから,エ
ネルギーバンドの曲がる方向は互いに逆であり,そのため表面空乏層電界は互いに逆にな
る。したがって,表面空乏層電界による光励起キャリアの加速による電磁波放射の極性もn
型とp型とでは互いに逆になる。このモデルで放射されるテラヘルツ波の電場 (ETHz)は,
以下のように表される[3].
ETHzO∝,=チ∫島伝レ
セ凌lμ←―′う二ι
(・ンЪttplレ'″'G-2N
ここでzは表面からの距離,αは光の吸収係数,島(z)は表面電場の空間分布,μは光励起キ
ャリア(電子及び正孔)の移動度に対応する応答関数,IoP(ノ)は光パルスの波形,Ъは光キヤ
リアの緩和時間,〆は光パルスが照射された時間を表す。
一般にGaAsやInP等の比較的バンドギャップの大きな半導体の場合は表面空乏層電界に
よる放射が支配的になるが,InSbやInAs等のバンドギャップの狭い半導体の場合は,特定
の光に対する侵入長が短く,光励起キャリアの空間分布の勾配が急峻になるため,光デン
バー効果による放射が支配的となる。光デンバー効果とは半導体中に励起された電子と正
孔の拡散速度の違いにより,電荷分布に勾配ができ,起電力あるいは電界が発生する現象
である。図3-2(a)のようにInAs等の半導体では光励起された電子は高い移動度をもつため,
瞬時電流が生じる。この数ピコ秒程度の瞬時電流から電気双極子放射としてテラヘルッ波
が放射される。この放射メカニズムでは過渡電流の向きはp型半導体でもn型半導体でも
E″=どLlw_χ)7=
争    (7-サ )
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図3-2 光デンバー効果 [2].
奥から表面に向かう方向であるため,表面電場による過渡電流効果の場合のような半導体
の型によるテラヘルッ波の極性の反転は起こらないのが特徴である.
図3-2(a)の場合,電気双極子は鉛直方向に向いているため,発生する電磁波の多くの成分
が半導体表面で全反射されるため半導体外部に取り出しにくい。この問題は半導体に磁場
を印加することで改善できる。実際磁場下では発生するテラヘルツ電磁波の強度が強くな
ることが知られている[5,6]。図3-2(b)に示すように,磁場を印加すると,光励起で生じた
瞬時電流はローレンツカによってッ方向にも生じる.このとき双極子近似のもとで発生する
テラヘルツ波の電場の,y,z成分は,磁場が小さい場合には次のように近似できる。
E)∝
争
Jn(%か
争 Q%=(糸)2ED3
E`∝
争
COS(aか
争
Q=チ ED
(3-3)
(3-4)
ここで,%=ι3/“*はサイクロトロン周波数,″*は有効質量である.Eッは磁場強度に
比例するので,テラヘルッ波の強度 ′∝J2は磁場の2乗に比例して強くなる。実際,伝導
電子の質量が小さなInAs(″=0027“0ただし“。
は電子の静止質量)等を用いた系統的な研
究で確かめられている[6].
次に,非線形光学効果の一つである光整流効果によってテラヘルツ波が放射されること
を示す。この現象は,光パルス電場Eによつて誘起される非線形分極に起因する効果であ
り,2次の非線形光学効果である。そのため,過渡電流効果と異なり,実励起を必要とせず,
その応答は実励起と伴うものに比べて速い.この整流効果によるテラヘルツ波放射は,1992
年にChuangによつて報告され高強度励起下での主要なテラヘルツ波放射機構として知られ
ている[7,8].励起強度を強くするにつれて,光整流効果の影響が過渡電流効果に比べて大き
くなり支配的になることが知られている[9].
この光整流効果によるテラヘルツ波の放射はいわゆる差周波発生に対応する。入射光の
振動数 (q,0)と生成されるテラヘルツ波 (OHz)の間には以下の関係が成り立つ。
衛Hz=q―Q (3-5)
この生成されるGHzが入射するq,0に比べて極端に小さいために,この過程は光整流効
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果と呼ばれる。光整流効果で誘起される非線形分極PNLは以下の式で記述される。
1fu+,, = a|- ,,r)= trf*Zz']\n,(ai nr@) aua (r, = o4xau) (3-6)
■NL(r)∝iηNL(6Hz)・exp←α)″ω (3-7)
ここでχ。)は2次の非線形感受率である.放射されるテラヘルッ波は,この分極の時間の
2階微分として与えられる。
o´∝甲 (3-8)
(3-9)
励起光源に用いられるフェムト秒レーザーパルスは広がったスペクトル幅∠ωを持つ。光
整流効果によってテラヘルツ波が放射されるためには,∠ω>%Hzの関係が必要であり,励
起光のスペクトル幅∠ωが広いほど,より高周波までテラヘルツ波の発生が可能になる。ま
た,この光整流効果によるテラヘルツ波放射の効率は,テンソルであるχ。)で決まるため,
偏光方向に依存することが知られている。以下に報告されている結晶方位角依存性の例を
示す[10].
ETHz∝C773 cos3θ-0153)グ14 (InAs(lH))
ETHz∝0 182 sin(2θ)グ14
ETH7∝コ0069 sin(2θ)グ14
ETHz∝Q199 sin(2θ)ご14
(Inas(too))
( Insu(too))
(Insu(roo))
ここで,θは結晶方位角,グ14は非線形感受率である。(3-9)式からInAs(111)では放射テラヘ
ルツ波がわずかなオフセット (dc成分)をもつ120°周期の依存性を示し,その他の(100)配
向をもつ結晶では180°周期の依存性を示すことがわかる.したがって,半導体を適切な角
度回転させることで,非線形光学効果による放射成分を無くすことが可能である。
3.1.2 EOサンプリング (Electro―Optic sampling)[1,2]
時間領域分光でのテラヘルッ波検出法としては,光伝導アンテナや電気光学 (EO)効果
サンプリング法があげられる.前者はある遅延時間で入射される光パルスをグー ト光とし
て動作する光伝導アンテナスイッチによリテラヘルツ電場を検出するものである。後者は
テラヘルツ波パルスによって誘起されるEO効果を用いたサンプリング測定法である。どち
らも遅延時間をスキャンすることで電場の実時間波形を測定する手法である。時間領域分
光で用いるテラヘルッ波の電場振幅の尖頭値は熱雑音に比べて非常に大きいため,常温動
作でも高S/N比を得ることができる。ここでは,本研究で用いているEOサンプリングにつ
いて説明する。
EOサンプリングにおいて生じるEO効果はテラヘルツ電場と光電場による2次の非線形
光学過程である[11].テラヘルッ電場ETHzをEO結晶に照射することにより光学屈折率に異
方性が生じ,その異方性がプローブ光の偏光回転によって検出される。この偏光成分の変
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化量がテラヘルツ電場の大きさ
に,楕円偏光の向きが電場の向き
に対応している.この偏光変調信
号はバランス検出を利用 した偏
光解析装置 (ポラリメーター)に
よって検出される。
電気光学効果を効率よく発生
させるためには,プローブ光と位
相整合条件のあった,すなわちコ
ヒーレンス長の長い非線形結晶 図
を用いる必要がある。そのために
はフェムト秒光パルスの群速度とテラヘルツ波の位相速度を一致させればよい[12].図3-3
にさまざまな閃亜鉛鉱型立方晶結晶の電気光学効果におけるコヒーレンス長の波長依存性
を示す[13].800nm近傍のフェムト秒レーザーを用いる場合には,位相整合条件から znTc
がよいことがわかる。また,EO検出に用いる結晶が薄いほど分散が小さくなり,検出帯域
幅は広 くなる。一方,結晶が薄いと検出効率は下がるので,帯域幅に応じた厚みのものを
使う必要がある。
EO結晶としてZnTeを用いているEOサンプリングの概念図を図 3-4に示す。プローブ
光パルスとテラヘルツ波は同軸上でZnTe内を伝播する。ZnTeのすぐ後にX/4波長板を置き,
直線偏光を円偏光にする.テラヘルッ波が ZnTcに入射していない場合にはυ4波長板によ
って円偏光となったプローブ光のP偏光とS偏光の各成分が等しくなるようにしておく.
Wollaston pHsm
楕円偏光
?
?
?
?
（?
?
?
?
???
〓
?
?
〓?
?
0.8    1.0    1.2    1.4    1.6
Wavelength(μm)
3-3 EO結晶のコヒーレンス長の波長依存性 [13].
ポッケルス効果による
偏光成分の変化
直線偏光
図3-4 ZnTcを用いたEOサンプリング.
?
?
?
?
?
ZnTe
′THz pulse
probe pulse
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このとき,ウォラス トンプリズムによって分けられるP偏光とS偏光の光量も等しくなる
ので,2つのフォトダイオードを差動接続しておくと,その差分信号はゼロとなる。しかし,
テラヘルッ波が ZnTeに照射されると,ポッケルス効果により光学屈折率に異方性が生じ,
その異方性がプローブ光パルスの偏光回転によって検出される。つまり,ポッケルス効果
によってプローブ光パルスの偏光状態が円偏光から楕円偏光になることでP偏光とS偏光
の光量バランスが崩れることを利用して高感度検出する。
本研究で用いているznTc(110)(厚さl mmもしくは2.511m)を例にして,EOサンプリ
ングを定量的に記述する。テラヘルッ波が(HO)面に入射する場合,座標系(χ′,ッ′,そ′)への主
軸変換後の屈折率楕円体は,
(3-10)
と書ける。ここで,γ41電気光学定数,κ。は媒質の屈折率である。
1/れ12=1/4。
2_/41ETHz,1/κ
12=1/402_/41ETHz,1/″2=1/4。
2と書き換えて,‰1島Hz<<1/402と
近似すると,主軸の屈折率は,
nlrz =no+ /n,,'r' =no-/,,,i' =ro (3-11)
となる。ここで,∠κ=4:41岳Hz/2である.プローブ光はχ′,y′と偏光成分を等しくもつの
で,その間の遅延位相差Γが偏光回転をもたらす。具体的には,
〓?
‐
? ?
?
??
?
―
―
?
??
???
?
???
?
ー
‐
‐
―
?
??
?
―
―
―
?
??
???
‐
? ?
?
?
?
‐
‐
―
?
Γ=ら′-4′=等可=子も341鴫z (3-12)
(3-13)
となる。ただし,えはプローブ光の波長であり,結晶の長さJはコヒーレンス長より短いも
のとする。(3-12)式は,直線偏光のレーザー光が電場ETHzのかかったEO結晶を透過すると,
χ′,y′方向の位相差
「
の楕円偏光となって出てくることを意味している。その結果EO結晶
を通過後の縦偏光と横偏光の強度差∠Iは
∠f≡
Γ
f
と書き表せる。
「
はテラヘルッ電場に比例していることから,∠fの測定により,向きも含
めて電場強度が測定できる。ここで強度が lμWのテラヘルツ波を約 l IImのスポットに集
光 す る と,電場 の 大 き さ は ErHz=loO V/mとな る 。ZnTeのパ ラ メ ー タ ー κO=3.2,
‰1～40×1012m/V,ι=l IIImを使 う と,∠κ/κ～1/2レ02‰lETHz π 2×109とな り,遅延 位
相差は
「
～1×lo4となる。4けた以下の信号強度の変化を検出するためにはバランス検出が
必要となる。
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3.2 透過型 THz―TDS[1,2,14]
3.1で述べたテラヘルツ波の発生・検出システムは時間領域分光システムとして応用でき
る.フー リエ分光で用いられるボロメーター等の赤外受光素子では熱励起による信号も検
知してしまう.しかし,時間領域分光で用いるテラヘルツ波のピーク値は熱励起によるノ
イズに比べて非常に大きいため,常温動作でも高いS/N比を得ることができる.図3-5に
本研究で用いている透過型THz―TDSの概略図を示す.THzビームの伝播経路に測定したい
試料を挿入し,試料を透過したときのテラヘルッ波の波形と試料なしの場合のテラヘルッ
波の波形を測定し,両者のフーリエ変換スペクトルの比から,THz帯の透過スペクトルを
得ることができる。これまでに,気体分子の吸収,誘電体あるいは半導体基板の複素屈折
率,超伝導薄膜の複素伝導率等がTHz―TDSによつて測定されている。
F+4
Sample
Photo diodc
Lz鳳
「
「
―
?
?
?
?
Probe pulse (HO)
図3-5 透過型 THz―TDS.
テラヘルッ波の時間波形をE←)とすると,そ
のフー リエ変換から周波数スペクトルEb)及
び位相スペクトルψ(ω)が得られる。
■の=ズa`aa=券EEO´″″ 6-10
試料がない場合とある場合の光電場をそれぞれ
4f(ω),Es(ω),位相をそれぞれ,4f(ω),4(ω)
図3-6
とおくと,強度透過率7=IEsb)/Ed(酬2及び
位相差 ∠ψ=ム(ω)一九f(ω)を求めることができる。これらの値は試料の複素屈折率
πb)=κ(ω)一j<ω)を用いることで,次のように記述される。
た面瓢拗ャ司迦響 } (3-15)
ここで, アは振幅透過率,′α∫=2/14~+1),′sa=2π/(π+1)はそれぞれ空気 (真空)から試料
Wollaston
prism
,
透過テラヘルツ波 [2].
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,試料から空気側への振幅透過率である.これより複素屈折率は,
4b)=洗
{∠
ψb)+争十冨gOartl (3-16)
?‐?
?
?
??
，
?
?
?
?
ぃ
?。
，
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?」
↓
?
?
?
。
?
?
?
?
?
?
〓
?
?
?
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?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
(3-17)
らに複
.(a=ん(ω)2_<の2,ε2(ω)=2れ(ω)<a (3-18)
と求まる。
通常の分光器による透過測定では吸収に対応する<のを直接求めることはできないが,
時間領域分光法では kamers_【onigの関係式を使わずに複素誘電率を導出することが可能
である。
3.3 テラヘルッ波の偏光解析 [15]
本研究では,反強磁性体にフェム ト秒レーザーを照射したときに放射されるテラヘルツ
波を調べることで電子スピンの高速応答に関する知見を得ることを目的のひとつとしてい
る。このとき放射テラヘルツ波の偏光特性を知ることは,励起光偏光依存性,すなわち反
強磁性体における電子スピンと光パルスの相互作用を解明するうえで非常に重要となる。
ここでは,テラヘルツ波の一般的な偏光状態の測定法 (±45°偏光測定法)について述べる。
テラヘルツ帯の偏光子としては,電磁波の波長よりも細かい周期で金属線を一方向に並
べたワイヤーグリッド (WG)と呼ばれる素子が用いられる。ワイヤーグリッドは、金属線
に直交する偏光方向の電磁波を透過させる。
図3-7に2つのワイヤーグリッドを用いた偏光解析法の概略を示す。ここでテラヘルツ電
磁波の進行方向をz軸正方向,z軸正方向から見て水平右向きをχ軸正方向,垂直上向きを
ッ軸正方向とする.電場ベクトルとχ軸正方向とのなす角度Ψをとり,電場ベクトルのy軸
方向成分が正の方向のときを正の角度 (Ψ>0)として,このときのテラヘルツ波の偏光方
向を,Ψ方向と表す。偏光方向の対称性から,Ψ方向とΨ±180°方向は同じ偏光方向を示
す。
まずwG2をo° 透過に固定した状態で,WGlを+45°透過に固定してテラヘルッ電磁波
波形を測定し,次にWG2を-45°透過に固定してテラヘルッ波波形を測定する.得られた
2つのデータからテラヘルッ電磁波の偏光状態を計算する。検出波形をそれぞれE450)'
■45←)とすると,WGlを透過 した直後のテラヘルツ波の±45°方向成分は,それぞれ
√L5(′)'√E45←)となる。これらは,入射テラヘルッ波の振幅成分鳥 (″),EyO)を用いてそ
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テラヘルツ波
こ E45(′)=
45° 方向
J-zn-or1t;-45°方 向 '~~~45ヽ
レノ
=士 Ex(′)一
?
?I]χ(′)+ 1]ッ(′)
?
?17ッ(′)
図3-7 テラヘルツ波の偏光解析法 .
れぞれ
士
Exo+おら0,士E・0-おE10と表されるので,これらを連立させて解くと次
式のように,入射テラヘルツ波の振幅成分 Eχ(′), Eソ(′)を得る.
:雛覧昨亀霧   御"
さらに E.(′), E)(r)をフー リエ変換することによリテラヘルツ波の複素振幅スペクトル
ニ(ン),I,(ソ)を得る.
2,(ン)=二E.(′〉 2ガ■冴 =II(E45(′)+E45(′))θ2″■冴   (3-20)
二(ン)=二「.(～
2ガ″冴=II(E45(′)E45(′》θ2″“冴
ここで二 (ン),fr(ン)は複素数のため,チルダ (～)をつけている。以降,複素数にはチルダ
をつけて表すものとし,ついていないものは実数であるとする.
I.(ソ), 1(ン)によつて作られるテラヘルツ波の偏光状態が楕円偏光のとき,電場ベク トル
の楕円振動は模式的に図3-8のように表される。
ここで,χ及びノ方向はそれぞれ水平及び鉛直方向,ζ及びη方向はそれぞれ楕円の長軸及
び短軸方向である。この楕円偏光状態の特性を表す量として,回転角 (Rotttion angL)Ψ(ソ)
及び楕円率 (Ellip●c■y)χ(ソ)が(3-21)式により与えられる。
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,lE,r
図3-8 電場ベクトルの楕円振動の模式図.
ΨO)=
〃0)=
ただし,■レ)=場に。)一膚ッレ》
民0=場に0+膚yレ》
(3-21)
ここで■(7),2Rレ)はそれぞれテラヘルッ波の左回り円偏光,右回り円偏光としての複素
振幅スペクトルである.
旋光角Ψly)はξ軸のχ軸からの回転角を表し,一:<Ψ17)≦:とする.楕円率〃0は,
楕円の形状と回転方向を表し,-1≦ズ7)≦1である。″レ)の値によって、楕円偏光の状態
は次のようになる。
χ17)=1 左回り円偏光
0<ノD<1   左回り楕円偏光
χ17)=0 直線偏光
-1くノD<0  右回り楕円偏光
χly)=-1 右回り円偏光
以上より,テラヘルツ波の偏光成分 E45(′)'■450)を測定することで,旋光角Ψ17)と楕円率
ズン)のスペクトルが得られ,テラヘルツ波の特定の周波数 νにおける偏光状態を解析する
ことができる.
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3.4 テラヘルツ波放射分光法
フェムト秒レーザーのような超短光パルス
を試料に照射した際に放射されるテラヘルッ
波波形を時間領域分光で観測し (図3-9),そ
の放射機構等を明らかにすることで試料のミ
クロな物性に関する情報を得ることができる。
このような手法は「テラヘルツ波放射分光法」
と呼ばれ,テラヘルツ領域における物質のミ
クロな物性を調べるのに非常に有用な実験手  図
法である.このテラヘルッ波放射分光法は,
3-9 テラヘルツ波放射分光の概念図.
これまで主として半導体デバイスに適用され,励起された光キヤリアの高速応答や試料の
バンド構造について調べられてきた[4]。そのほかにも,超伝導体[16,17]や有機半導体[18]
等からのテラヘルッ波放射が観測されており,これらのテラヘルツ波放射は光パルスによ
って励起される電子のダイナミクスに関する知見を与える。近年,強磁性体についてテラ
ヘルツ波放射分光を適用すると,電荷の挙動だけでなヽく電子スピンの高速応答を反映した
テラヘルツ波放射が得られる可能性が報告されている[19-21]。さらに,強磁性半導体から
放射されるテラヘルツ波についても強磁性秩序に依存した放射であることが示唆されてい
る[22-24].本節では,本研究と関連性の高い,強磁性体Ni,Feからのテラヘルツ波放射と
強磁性半導体GaMnAsからの放射について紹介する。
3.4.1 強磁性体Niからのテラヘルツ波放射 [19]
強磁性体Ni薄膜 (厚さ～4nm)にフェムト秒光パルス (Ti:Sapphireレーザー,波長 :800
nm,パルス幅 :100 fs)を照射するとテラヘルツ波が放射されることがE.Bcaurcpaircらに
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
図 3-11
4   ‐2   0   2   4
Time 03)
(a)Niから放射されたテラヘルツ波 .
(b)磁化の時間変化 .
テラヘルツ波パルス
サンプル
図3-10 実験配置。
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よって報告されている。図3-10にその実験光学系を示す.Ni薄膜に光パルスを照射すると,
照射領域ではスピン温度が急激に上昇して強磁性スピン配列が乱され磁化が減少する。こ
の現象を減磁効果 (demagnetization)という。フェムト秒光パルス照射による減磁効果は非
常に高速なため,スピンー格子緩和時間 (磁化成分が平衡状態に至るまでの時間,Niで100
ps～l ns)よりNi薄膜における磁化成分の変化の方が早い (サブピコ秒程度)。 強磁性体
Niでのテラヘルツ波放射は,このサブピコ秒での減磁効果に起因する現象であると考えら
れる.図3-H(a)にNiから放射されたテラヘルツ波を示す。滑らかな実線は図 3-11(b)に示
すNi薄膜での磁化の時間変化をもとに放射波形をシミュレーションした結果となっている。
図 3-H(b)はフエムト秒光パルスがNi薄膜における磁気双極子を励起していると想定した
時の磁化の時間変化となっており,このとき放射されるテラヘルッ波は磁化 ″ の時間の 2
階微分∂2″/∂′2に比例する磁気双極子放射となる (第2章2.7参照).
3.4.2 強磁性体Feからのテラヘルッ波放射 [20,21]
強磁性体 Feの薄膜 (厚さ:12 nm)にフェムト秒光パルス (Ti:Sapphireレーザー,波長 :
800 nm,パルス幅 :50■)を照射するとテラヘルッ波が放射されることがD.J.Hiltonらに
よって報告されている。図3-12にそっ実験配置を,図3-13に観測されたテラヘルッ波の(a)
時間波形及び(b)周波数スペクトルを示す。図 3-13(c)に示した励起光強度依存性をみると放
射テラヘルッ波の振幅ピーク値は励起光強度に比例していることから,この放射が 2次の
非線形光学効果に起因する現象であることが予想される.しかしながら,Fc結晶は体心立
方構造で,反転対称性を持つので,電気双極子による 2次の非線形感受率はゼロであり,
半導体や非線形光学結晶の場合に見られるような一般的な光整流効果による放射とは考え
られない。そこで当初は,このFc薄膜におけるテラヘルツ波放射のメカニズムとして,磁
化によって誘起された2次の非線形感受率による光整流効果が考えられていた[20].
0
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図3-12 実験配置 .
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しかし,この磁化が誘起する光整流効果のモデルでは,一般的な光整流効果により放射
されるZnTcからのテラヘルツ波の周波数スペクトルに比べて,Fc薄膜からの放射スペクト
ルの周波数帯域が非常に狭いことが説明できない (図3-13(b))。そこでD.J.Hiltonらは,フ
ェムト秒光パルス照射によって生じる電気的応答ではなく,磁気的応答によりこの放射を
説明した[21]。つまり,Niからのテラヘルッ波放射の場合と同様に,フェムト秒光パルス照
射により誘起される減磁効果に注目している。Fe薄膜にフェムト秒光パルスが照射される
ことによつて,磁化は高速に時間変化する。このとき,この磁化の時間変化に起因した磁
気双極子放射によリテラヘルツ波が放射されると考えられる。磁化 ″ の時間の 2階微分
∂2ν/∂′2に比例する磁気双極子モデル (第2章2.7参照)によるフイッテイング結果を図
3-14に示す。実線が実験データ,破線がフイッテイングにより求められたものである。時
間波形,周波数スペクトルとも
に実験データとよく合ってお
り,狭い周波数帯域もこのモデ
ルによつて説明できる。また,
このフイッテイングによリフ
ェム ト秒光パルス照射が誘起
する Fc薄膜における磁化の
高 速 変 化 の 時 間 鶴
(demagnetizadon time)を求め
ることができ,約2 psである
と見積もられている.
3.4.3 強磁性半導体GaMnAsからのテラベルツ波放射 [22,23]
強磁性半導体とはGaAsやZnTc等の半導体中に磁性を持つ不純物原子 (Fe,Co,Mn等)
を混入させることにより作製される。例えば,GaMnAsの場合はGaAsのⅢ族サイトである
GaをMnで置換することで得られる。強磁性半導体は,半導体と磁性体の両方の特性を持
っているので,スピントロニクスヘの応用等,新機能材料として期待されている。
フェムト秒光パルス (Ti:Sapphircレーザー,波長 :800 nm,パルス幅:130R)を非線形
光学結晶であるBBO結晶に照射したときに生じる2倍波 (波長 :400 nm)を強磁性半導体
GaMnAs(厚さ:1.05 μm,Mn:6%,Cu五e温度 :為=HO K)に弱磁場下 (10 mT)で照
射するとテラヘルツ波が放射されることがJ.B.Herouxらによつて報告されている。図3-15
にGaMnAsから放射されるテラヘルツ波の(a)時間波形,(b)周波数スペクトルの温度依存
性,(c)ピーク値の温度依存性を示す.図3-15(b),(C)を見ればわかるように,G小伍Asから
の放射テラヘルツ波は温度上昇とともに減少し,Cu五e温度以上で消滅する.このことは,
強磁性秩序に依存するテラヘルツ波放射であることを示唆している。また,印加磁場方向
によって放射波形の極性が反転し,さらに放射テラヘルツ波の記憶効果 (ヒステリシス)
-5                   0                   5                   10
TimC(ps)
図3-14 磁気双極子放射モデルによるフィッテイング.
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図3-15 GaMnAsからのテラヘルツ波放射 .
も見られる (図3-15(a))。この放射テラヘルッ波の電場成分は,GaNInAsの磁化に対して垂
直であり,励起光パルスの偏光状態に依存 しないことが知られている。励起光パルスによ
って生成されるキャリアは次に示す Drudc―Lorcntz方程式に従い,放射テラヘルッ波は.
グプルに比例する。
(3-22)
ここで,ソはキャリア速度,ιは電子,“*は有効質量,Eは電場,Mは磁化,τはキャリ
アの緩和時間である。さらにROは一般的なホール係数,ムは磁化に起因するホール効果で
ある異常ホール効果における係数,異常ホール係数である。磁性体の性質を有するGaMnAs
では,この異常ホール効果のために亀/ROが(3-22)式における増強因子として効いてくる。
へ,ROはdC測定で得ることができ,へ/RO～103でぁる。この増強因子のために,もし磁
化が数mTであったとしても,数Tの磁場下における半導体からのテラヘルツ波放射と同
等の放射が期待できる。さらに,キャリア濃度勾配,光デンバー効果を導入し,電流密度 ノ
に関する2次元方程式に拡張すると,
甲 =糸[ι雄,ろrlV/は,ろう+キル,ろう×″+チ▽雄,ろ′]―■ギ
のように表せる。れはキャリア密度,7は電気ポテンシャル,Dは拡散係数,
である。GaMnAsからのテラヘルツ波放射は(3-23)式の括弧内の第2項 (ローレ
第 3項(光デンバー効果)の寄与によるものである。第 1項の表面電場による
流による寄与は,GaNIInAsにおける表面空乏層が非常に薄いため無視される。
∠上==2[E+重二・×″ll―サ
(3-23)
μは移動度
ンッカ)と
ドリフト電
?
?
?
?
?
?
?
?
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?
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3.5 光ポンプーテラヘルツプローブ分光
フェム ト秒光パルスを用いたテラヘルッ分光で特徴的な分光法のひとつに光ポンプーテ
ラヘルップローブ分光がある。従来の遠赤外領域の分光法に対し,現在のテラヘルツ分光
法の大きな利点のひとつは,発生させたテラヘルツ波がパルス幅数 100お程度のパルスであ
ることである.光ポンプーテラヘルツプローブ測定は,テラヘルツ波パルスの時間分解能
を十分に利用した分光法であり,この手法により, ピコ秒程度の時間分解能でさまざまな
素励起のダイナミクス(光励起キャリアの生成・減衰等)[25]や光誘起絶縁体金属転移[26,27]
を直接測定することが可能である.また,パルス幅が 10R程度のフェムト秒レーザーを用
いて30亀程度のテラヘルッ波パルスを発生させ,フェムト秒時間スケールで光励起キャリ
アダイナミクスを追跡した報告もある[28,29].物性研究においてキャリアや格子振動,スピ
ン等の素励起の高速ダイナミクスを解明することは極めて重要であり,この分光法により
新しい現象の発見や物性発現機構の解明が期待される。
図 3-16に光ポンプ テーラヘルップローブ測定の概念図を示す。まず,試料へ励起光パル
スを照射し,試料内に光励起キャリアや格子振動等を励起する.そこへ励起光パルスに対
して △tの遅延時間を伴ってテラヘルツ波パルスを入射する。テラヘルッ波パルスは試料に
入射した瞬間の自由キャリアの応答,格子振動あるいは電子スピン配向等を感じ,吸収や
分散等による波形変化を受けながら透過する。このテラヘルツ波パルスを,励起光パルス
とテラヘルツ波パルス間の遅延時間 △tを変化させながら測定し,解析することで,励起光
パルス照射前後の試料内部における過渡現象の時間変化を観測することができる。この分
光法では,励起光パルスとテラヘルツ波パルスのパルス幅がそのまま時間分解能となるた
め, ピコ秒以下の短時間に変化する過渡現象を精度よく測定するためには,短いパルスの
電磁波を用いる必要がある.
図3-16 光ポンプ テーラヘルツプローブ分光の概念図.
励起光パルス
サンプル
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例として,図3-17にR.Huberらによって報告されたGaAsにおける光ポンプーテラヘル
ツプローブ分光の実験結果を示す[28]。この実験では, 励起光パルスでGaAs中に光励起キ
ャリアを生成し,プラズマ形成過程の時間発展をテラヘルツ波パルスによって調べている.
光励起後,誘電率の実部,虚部ともに時間経過に伴いドルーデモデルにより記述される自
由電子的なプラズマ振動を開始している様子が捉えられている。図 3-17の右側にはその様
子の概念図を示している。
Energy(rЮⅥ
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図3-17 光励起キャリアを励起してからプラズマ振動が開始するまでの誘電率の変化。
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第4章 実験装置と試料
本章では,本研究で実際に構築した実験光学系について説明し,その後,試料として用
いた反強磁性体NiO及びMnoの各種物性について述べる。
4.1 実験光学系
本節では,本研究で使用した実験光学系について説明する。図4-1に光ポンプーテラヘル
ツプローブ測定を行うときの実験配置を示すが,その他の多様な測定もできる光学系とな
っている。励起光パルス (Pump pulsc)を遮光すれば,一般的な透過型 THz―TDSとして利
用でき,また,放射光パルス (Radiation pulsc)を遮光し,チヨッパーを励起光パルス側に
移動させればテラヘルツ波放射分光ができる。以下に図4-1に示す光学系の詳細について述
べる。再生増幅されたTi:Sapphireレーザー(spccia Physics tt Humcane,中心波長 800 nm,
パルス幅約120R,繰り返し周波数 l kHzあるいは,Spectra Physics tt Spitfire,中心波長
800 nm,パルス幅約35R,繰り返し周波数 l kHz)により発生した光パルスはえ/2波長板
で偏光を制御され,偏光ビームスプリッター (Edmund社製 47047-H)によって試料の励起
に用いる励起光パルス (反射)と透過光パルスに分けられる.透過光パルスはさらにビー
ムサンプラー (R～5%)でテラヘルツ波パルス発生に用いる放射光パルスと,EO検出に用
いる検出用光パルス (Probe pulsc)に分けられる。ただし,光源としてSpitflrcを用いる場
合は,ビー ムスプリッター通過によるパルス幅の広がりを避けるため金ミラーのエッジ部
分を利用して光パルスを分割した.放射光パルスはロックイン検出のためチョッパー(NEW
FOCUS tt MODEL 3501,変調周波数500 Hz,Ti:Sapphireレーザーの発振と同期)で変調さ
れ,ビー ムエキスパンダー (平凹レンズf=-25,平凸レンズf=120)によリビーム径を30
111m程度に広げられた後,p―InAs(Zn―doped,κhde～1017 cm 3,(lH)配向)に照射される。平
均パワーはチョッパー後で約 15 mWである。p―InAsにより反射した放射光パルスはブラッ
クポリプロピレンフイルムにより遮光されるが,p―InAs表面から発生したテラヘルツ波パ
ルスはフイルムを透過し,非軸放物面鏡 (f=101.6 111un)によって試料へ集光される。試料
を透過したテラヘルツ波パルスは2つ目の非軸放物面鏡(f=101.6111n)で再び平行化され,
3つ目の非軸放物面鏡 (f=50.8111n)で検出素子であるZnTc(厚さl IIIn,もしくは2.5mm,
(110)配向)へと集光される。テラヘルツ波はバランス型EO検出によつて検出する。検出用
光パルスはデイレイステージ (シグマ光機製,SGSP26-150)により遅延時間を制御され,
え/2波長板と偏光板で偏光・パワーを調節される.その後,平凸レンズ (f=150硼m)とテ
ラヘルッ波パルス集光用の非軸放物面鏡に空けられた穴を通り,ZnTcへとテラヘルツ波パ
ルスと同軸に集光される。そして,ZnTcを透過した検出用光パルスは両凸レンズ(f=75 rllm)
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図4-1 本研究で使用した実験光学系 .
により再度集光されながらえ/4波長板を通過し,ウォラストンプリズムによりS偏光とP
偏光に分けられ,それぞれフォトダイオード(浜松ホトニクス製,Si PINフオトダイオード
S3883)に入射される.2つのフォトダイオードは差動接続して,その差分信号を得る。得
られた信号はカレントアンプ(STANFORD RESEARCH tt MODEL SR570,増幅率 100 μA/V)
で増幅された後,ロックインアンプ (sTANFORD RESEARCH tt MODEL SR830)によリロ
ックイン検出された.なお,測定中はテラヘルッ波光学系内を乾燥空気で置換した.
励起光パルスは NDフイルターで強度を調節され,遅延ステージ (シグマ光機製 ,
SGSP(MS)26-200)により遅延時間を制御された後,入射角約 20°で試料へと照射される。
なお,試料に対して励起光パルスを垂直入射してテラヘルッ波放射分光を行う場合には,
試料手前の放物面鏡を取り外す必要がある。試料を透過する励起光パルスはブラックポリ
プロピレンフィルムにより遮光される。また,励起光パルスの偏光はえ/2波長板, もしく
はえ/4波長板によって直線偏光や円偏光に制御される.平凸レンズ (f=1000 mm)のある
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場合には,励起光パルスは集光されながら試料に照射される。このとき,試料上でのビー
ム径をナイフエッジ法[1]で調べたところ,縦～1.2 mm,横～0.7 mmの楕円形であった。
なお,平凸レンズのない場合には,そのビーム径は 5～10 mm程度であった.
試料の温度は,クライオスタットを用いて5～293K,ヒーターを用いて293K～530Kま
で変化させることができるため,幅広い温度変化測定が可能である。クライオスタットを
用いた低温測定用の真空チャンバーにおける窓材としては主に,励起光パルス入射側に合
成石英 (厚さ:3 mm),反対側にSi(厚さ:6 nlm)を使用した.しかし,合成石英はSiに
比べてテラヘルツ波の高周波成分の透過率が悪いため,励起光パルスを必要としないテラ
ヘルッ波透過測定のような実験の場合には,両側にSi窓を用いた.ヒー ターを用いた高温
測定時に使用する高温セルの窓材としては,励起光パルス入射側には同じく合成石英 (厚
さ:3 rlm)を用い,反対側には結晶石英 (z―cut)(厚さ:3 Frm)を用いた。
4.2 NiOの各種物性
NiOは一般的には各種磁性材料の原料,触媒,磁気着色剤等として用いられている[2].
硝酸塩,水酸化物,炭酸塩等の熱分解によって得られるが,空気中で分解した場合,NiOに
相当するより過剰の酸素を含む不定比化合物となる。過剰酸素量の増大とともに格子定数
は増大する。この酸素量は分解時の酸素分圧,分解温度,出発原料により異なるが,1000℃
程度で分解したものは純N10に近くなることが知られている[3].純NiOは淡緑色であるが ,
過剰酸素を含むものは灰色または黒色である。また,酸に可溶であるが,強熱すると灰黒
色になり,酸に溶けにくくなる等の性質を持つ。高純度NiOは室温で 1013Ω.cm以上の良
い絶縁性を示し,定比性からのずれが大きいNi0 9950では 103 Ω ocm,Liをlo%添加する
とl Ωocm程度のp型半導体となる[4].この半導体性との関連で触媒作用に対する効果の
研究が多い[5]。一方で,NiOは反強磁性体結晶であり,その高いNeel温度 (523K)と反
強磁性共鳴周波数 (2K及び300Kにおいてそれぞれ 1 09 THz及び 1.02 THz[6])からスピ
ントロニクス等への応用が期待されている。しかし,強磁性体が広く応用されている一方
Sl(Tl)
図4-3 N10のスピン構造(配向面は(111)(Tl)).
?
ョ
ー
?
「
?
?
．
?
?
?
?‐図4-2 NiOの結晶
65
第4章 実験装置と試料
で,反強磁性体は数ピコ秒 (強磁性体の約 1/100)という高速なスピン応答を持ちながら,
その研究は学術的なものに限られてきた[7].図4-2にNiOの結晶構造,図4-3にスピン構
造を示す。N10は{lH}面内でスピンが反平行に整列している反強磁性体であり,磁化容易
方向は<H'>方向である.(1lT)(以下ではT2で表す.),(lTl)03),(TH)(T4)もlH)(Tl)
と等価であり,さらに磁化容易方向も<H'>(以下ではSlとする。)のほかに<'11>(s2),
<121>(S3)をとることができる.sはTの中に点在しており,成長後に処理を施してい
ないNiOは黒っぽい色で,S,T共に断面積が l μm2程度のドメインであるが,熱処理 (ア
ルゴン90%,酸素10%,流量 10 νminの中で1400Kまで熱し,2K/minで除冷)を施すこ
とで緑色を帯びるようになり,Tはloo μm程度の大きさになる[lo]。また,結晶構造はNcel
温度以上ではNaCl型であるため,反転対称性を持つ。それに対 し,Ned温度以下ではスピ
ン整列の影響で<lH>方向 (磁化容易面と垂直.T2～T4でも同様に磁化容易面と垂直)に少
し縮む。さらにスピン配列方向<H'>にも歪みを持ち (S2,S3についてもスピン配夕1方向
に歪む),三方晶 (菱面体晶)のような結晶構造となるが,これらを考慮しても反転対称性
は保たれている[11_13].
本研究では,ベルヌーイ法で作製された3種類の配向面(lH),(100),(110)を持つ単結晶
試料を用意した。ベルヌーイ法は融液成長による単結晶合成法のひとつで,装置上部の容
器に入れた微粉末原料をバイブレーターで振動させて,ふるい落とし酸水素炎で加熱して
溶融させ,その溶融体を炉内配置した種結晶の上端に付着させた後,種結晶を回転させな
がら一定速度で下方に移動させることで溶融体を冷却して結晶化させる[14]。この方法は,
他の結晶合成法に比べて安価であり,短時間に低コス トで大型結晶が得られる。本研究で
用いた試料は,熱処理等の特別な処理はしていないが,表面は鏡面研磨している。また,
図4-4に本研究で使用したN10((110)酉己向,厚さ:300 μm)の基板全体,図4-5に偏光顕微
鏡を透過配置で用いてNiO(110)(厚さ:100 μm)を観察した様子を示す。偏光顕微鏡は,
図4-5 NiO(HO)の偏光顕微鏡による観察.図4-4 NiO(110).
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偏光子と検光子の偏光方向が互いに垂直になるような配置 (クロスニコル条件)にしてお
くことで試料の複屈折分布を測定できる。つまり,偏光顕微鏡でNiOのTドメインを観察
することができる[11]。図4-5をみると,少しわかりづらいが,緑色の明るさの違いが確認
でき,これがTドメインに対応すると考えられる。このTドメインは縦方向に細長い形状
のものが多いように見受けられ,その大きさは大きく見積もっても5～10 μm程度であると
考えられる。
また,試料のX線回折法 (XRD:X―ray dittaction)による結晶構造解析も行った.使用
したX線はCuにおける Kαl線 (波長 :1.5404A)である。X線は原子と同じオーダーの
波長を持っており,これを結晶に入射すると,Braggの条件 (2魔inθ=4え,ご:面間隔 ,
θ:結晶面とX線がなす角,λ=波長,κ:整数)を満たすときに回折強度が最大になり,
回折曲線にピークが現れる[15,16]。この回折曲線からは,面間隔 (格子定数)や面配向を知
ることができ,そのピークの半値幅は結晶性を,回折強度は原子の種類や結晶の厚さを反
映する.図4-6にみ2θ法によって結晶配向軸を定性的に調べた結果を示す。み2θ法は,X
線の入射方向に対し試料台を,ゼけ回転させ,検出器を%の範囲で動かしながらスキャンす
る方法である。このみ2θ法における回折ピーク位置は,Braggの条件に従うので,回折面
の面指数及び結晶の格子定数に関する情報が得られる。
さらに主配向軸に対する配向性を評価するため,高分解 X線回折 (HR―XRD)によるロ
ッキングカーブ測定も行った。ロッキングカーブ測定は,検出器をBragg条件に固定し,入
射角θをBragg角度のまわりでスキヤンさせる測定方法である。この測定のピーク半値幅か
ら結晶のモザイク状態 (回折結晶面の歪みの分布)について知ることができ,また双晶の
有無についての評価もできる。本研究で使用した試料に関してロッキングカーブ沢1定を行
った結果を図4-7に示す。θスキヤンのステップ幅は,図4-7(a),(b)で0.004°,図4-7(c)
では0.002°であつた。単結晶のTドメインが存在している場合には,ロッキングカーブ測
定で半値幅の非常に狭いピークが分かれて見えると予想されたが,図4-7(a),(b)では,ピー
クの分裂は確認できず,半値幅も一般的な単結晶のものと比べると非常に広い。半値幅が
広 くなる原因としては,結晶成長の段階において結晶軸にゆらぎが生じ,歪みや結晶欠陥
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図4-7 NiOのロッキングカーブ測定結果.
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(特に酸素欠損)ができたこと等が考えられる。一方,図4-7(c)ではピークが2つ確認でき,
そのピーク間値は約0.14°であつた。NiOにおけるX線回折による構造解析についてはすで
にいくつか報告されており,297Kにおける三方晶の格子定数が αO=4.1758A,結晶軸角
が90.0583°であると求められている[12,13]。これをもとに,異なる Tドメイン間では面間
隔が異なることを考慮し,(110)面に関してそのBragg角度の差を見積もるとOo357°となる。
これは,図4-7(d)で得られたピーク間値に比べて非常に小さい.また,図4-7(c)では半値幅
も非常に大きいことから,このピーク分裂は単結晶Tドメインによるものではなく,図4-7(a),
(b)の場合と同様にさまざまな歪み,欠陥によるものである可能性がある。以上のX線回折
の結果より,今回用意したNiO単結晶は完全な単結晶Tドメインのみで構成されているわ
けではなく,特に,NiO(HO)では,結晶方位が若干異なるドメインも存在している可能性が
あり,非常に複雑な結晶構造となっていると考えられた。
次に,NiOのバンドギャップの起源や電子構造に関して説明する[17].NiOにおけるNi2+
イオンは3d軌道に8個の電子,全スピン量子数S=1を持つ.通常の一電子近似のバンド
理論では,NiOのような遷移金属酸化物の3d軌道からなるバンドは完全には詰まっておら
ず金属的な伝導を示すはずであるが,3d遷移金属の酸化物は典型的な絶縁体であるものが
多い。これに関して,電子間のクーロン相互作用を考慮した理論的研究が MottやHubbard
によつて行われ,電子相関効果によるd電子の局在,dバンドの分裂によつて生じるモット・
ハバード型絶縁体という概念が確立されてきた。さらに最近,光吸収測定[18-20]や光電子
分光[21]の研究により酸素のpバンドの重要性が指摘され,N10のバンドギャップは正確に
はpバンドと分裂したdバンドの上方バンドとの間に生じるp¨d電荷移動型ギャップである
ことが明らかになった。また,モット絶縁体で破綻していると考えられていたバンド理論
でバンドギャップを説明する試みも続けられ,電子相関に関する理解が深まってきたが ,
いまだに不明な部分もある。光吸収スペクトルや光電子分光から化学量論的なNiO中のNi2+
イオンの3d電子は,酸素p軌道との混成はあるものの,本質的には局在していると考えら
れる。d電子の局在する条件は,酸素のpバンドの存在を無視 した場合,Ni2+ィォン間の電
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子の移動d8+d8→d7+d9に要するクーロンエネルギーυ,すなわち,強い電子相関のため
分裂している3d軌道の下部ハバードバンドから上部ハバードバンドヘの遷移に要するエネ
ルギーがdバンド幅7より大きいことである.d―d遷移に対応する光吸収スペクトルが Ni2+
イオンの局在 d8電子配置多重項内の遷移で説明がつくことから,光電子スペクトルの解析
も,まず配位子場理論により試みられた[22]。これにより,光電子スペクトルにおいて価電
子帯の頂上から約4 eV以内の構造をNi2+ィォンの d―d遷移の多重項と同定されたが,酸素p
バンドより深いところ,8 eVを中心にサテライト構造が見られ,これは配位子場理論によ
る解析では説明がつかない。そこで,馴imO五らは酸素のp軌道が果たす役割も取 り入れる
ために,Ni2+ィォンとそれを取り囲む6個の 02ィォンからなるクラスターを用いた電子構
造の解析を行った[19]。このクラスターモデルではNi2+ィォンの3d電子間の相互作用とNi2+
イオンの3d軌道と02ィォンの2p軌道との軌道混成を電子間配置相互作用(CI:coniguration
in“raction)の描像によって取り入れる。イオン結合的な電子配置 (Ni2+(。2)6)を出発点と
して,3dと2pの混成の効果は,Niへ電子が 1個移った電子配置d9L(L:酸素p軌道の正
子L),2個移った dЮL2が混成してくると考える。電荷移動 d8→d9Lに要するエネルギー∠
を電荷移動エネルギーと定義すると,光電子放出の終状態での電荷移動d7→d8Lには∠―υ
を要する。バンドギャップの大きさは,十分離れた電子と正子Lを 1個ずつ励起するのに要
する最小のエネルギーと定義され,NiOでは軌道混成を無視すれば,クラスター間の電荷移
動d8+d8→d9+d8Lに文寸応し,これに要するエネルギー ～∠で与えられる。クラスターモ
デルによる光電子スペクトルの解析結果によれば,最適なパラメーターは,∠～4 cV,υ～7
evで主構造がd8→d9Lの遷移,サテライト構造がd8→d7遷移によるとしてスペクトル形
状が説明できることがわかっている.したがって,υ>∠であるのでN10は電荷移動型バン
ドギャップを持つ電荷移動型絶縁体に属すと考えることができる.一方,υ<Zの場合は,
モット・ハバード型絶縁体となり,そのバンドギャップはυ-7で与えられる。
続いて,図4-8にNiOにおけるNi2+ィォンの3d軌道のエネルギー準位図を示す[11].NiO
における3d軌道は,結晶場,スピン 軌ー
道相互作用,交換場によって分裂する。
本研究で用いているフェムト秒光パルス
の中心波長 800 nm(1.55 cV)に相当する
エネルギーも示したが,そのエネルギー
に対応する準位は存在せず,1光子の共
鳴励起は存在しないと考えられる。しか
し,3dバンドの広がりや酸素欠損等によ
る不純物準位が存在していると考えられ
るため,ある程度の吸収が生じる。800 nm
の光に対する吸収係数は100 crl程度 ,
侵入長は 100 μm程度である[18].
、 3●
図4-8 NiOの3d軌道のエネルギー準位図 [11].
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図4-9 NiOのUttvis―IR領域における透過率及び反射率。
次に,図4-9にNiOの紫外―可視―赤外領域における透過率と反射率を示す。赤外スペクト
ルの測定にはFT/1R-665V(JASCO製),紫外―可視―近赤外 (0.19～3.2 μm)のスペクトル測
定にはU平3100PC(SHIMADZU製)を使用した。F「/1R-665Vを用いた測定ではさらに波長
範囲2～20 μm(ビームスプリッター:KBr,光学窓:KRS5,検出器 :TGS)と16～100 μm
(ビー ムスプリッター :Maylar(5 μm),光学窓 :ポリエチレン,検出器 :PE―TGS)に分け
て測定を行つた.スペクトルの個々の吸1又等に対する帰属は参考文献[18]で詳しく説明して
いる。反射率では,波長 20～25 μm付近で大きな反射率を示しているが,これはTOフォノ
ン (0.044 eV,電磁波の波長に変換すると28 μm)とLOフオノン (o.o76 eV,電磁波の波
長に変換すると16 μm)に囲まれたreststrahlcn bandである。反射スペクトル中のO.3 μm(4.1
cV)付近に見られるわずかなピークは先に述べたようにNi2+ィォンのd軌道と02‐ィォンの
2p軌道間の電荷移動遷移に対応すると考えられる[19].一方,透過率を見ると,短波長側で
はほとんど透過していない。これは,d_d遷移や酸素欠損等による不純物準位への遷移とい
った様々な吸収がこの領域に混在していることに加え,測定試料が 500 μmと比較的厚かっ
たことに起因すると考えられる。ちなみに,酸素の2pバンドから自由電子的な伝導帯 (Ni
の4s,4p軌道)への遷移は約 12 eV(103 nm)より高いエネルギーの構造において同定さ
れ,すべての酸化物に共通にみられることが知られている[20]。また,5 μm付近の吸収は
NiOの反強磁性秩序に関係するもので,2マグノン・1フォノン吸収であると考えられてい
る[18]。また,12 μm以上の波長の光に対 して透過しなくなるのは光学フォノンによる吸収
のためである。
- 
Baseline
- 
Transmittance
- 
Reflectance
2magnons+phonon
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次に,X線光電子分光法 (XPS:X―ray Photodcctron Spectroscopy)p3]によるN10(110)の
試料表面の構成元素分析の評価結果を図 4-10に示す.測定は本研究で実施されたテラヘル
ツ波放射分光の実験において,高強度でフェムト秒光パルスを照射した際に焼けたダメー
ジ部分とそうでない鏡面部分について行った。測定試料に軟X線(AlのKα線 (波長 :8.34
Å))を照射すると,光電効果によつて,励起された電子が真空中に放出される。この電子
のエネルギーを測定して得たエネルギースペクトルを解析することで,表面近傍 (深さ数
nm程度)に存在する原子の種類・量・化学状態等について分析するのがXPSである.光に
よる励起なので,電子やイオンで測定を行う場合よりも,測定時における試料損傷の程度
は少ない。内殻電子を励起した場合には,そこにできた空孔へ高いエネルギー準位にある
電子が落ちてくる。この緩和過程において特性X線やオージェ電子が発生する.図4-10に
おける「O KLL」は酸素原子のK―L殻間遷移による信号,また,「NiLMMJはニッケル原
子の L一M殻間遷移による信号を表す.原子から放出される電子は,固体中から真空中ヘ
と放出される過程の間に色々なエネルギー損失過程を経るため,検出される電子の大部分
はエネルギーを失った後のものであるが,広いエネルギー範囲に分布している。これに対
し,エネルギーを失わずに真空中へと放出された電子は,その量こそ少ないものの鋭いピ
ークを形成する.スペクトル上にはこれらの電子がすべて現れる.図4-10を見ると,ダメ
ージのない鏡面部分のXPSスペクトルでは,Ni,0原子に対応するピークと少量のC原子
のピークが検出されている。一方で,ダメージ部分のXPSスペクトルではNi,O原子ピー
クが著しく減少し,C原子のピークが増大しているのがわかる。これは,高強度でフェムト
秒光パルスを照射したことにより試料の表面が焼け,炭化していることを示唆している.
しかしながら,XPsでは試料表面の深さ数 nmまでの情報しか与えないので,一概にダメ
ージ部分がバルクとしてN10の反強磁性秩序等の特性を失っているとは考えにくい。
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NiO(110)におけるXPSスペクトル [24,25].図 4-10
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43 MnOの各種物性
MnOは基本的には NiOと同じ結晶構造,スピン構造を持つ遷移金属酸化物である。
casy―planc型の反強磁性体結晶であり,Neel温度がH8K[26],反強磁性共鳴周波数が2K
において0.83 THz[6]であることが知られている。ただし,反強磁性秩序を構成するスピン
の長さが異なり,MnoにおけるMn2+ィォンは3d軌道に5個の電子,全スピン量子数S=5/2
を持つ。Mnoは,Mn02やMn203といつたその他の適当な酸化マンガンあるいは炭酸マン
ガン (MnC03・nH20)等を水素気流中で加熱することで得られる[14]。また,NiO同様 ,
過剰の酸素を含む不定比化合物となることが多い.
図4-Hに本研究で使用したMno((Hl)配向,厚さ:100 μm)の基板全体図を示す。Ned
温度以下での偏光顕微鏡によるドメイン観察等は行っていないが,アニール処理のような
特別な処理を行っていないため, ドメインの大きさはNiOと同じく数μm～数十μm程度と
予想される。
本研究で用いた Mno(lH)の試料は,XRDのみ2θ法によって結晶配向面が(111)であるこ
とを確認した。さらに,主配向軸に対する配向性を評価するため,(lH)面においてHR―XRD
によるロッキングカーブ測定を行った。その結果を図 4-12に示す。θスキャンのステップ
幅は,0.Oo2°であつた。単結晶のTドメインが存在していることを示唆するピーク分裂は
確認できず,半値幅も一般的な単結晶のものと比べると非常に広かった。これは,結晶成
長の段階における結晶軸のゆらぎのために,歪みや結晶欠陥 (特に酸素欠損)ができてい
ることを意味する。したがって,今回用いた試料が質の良い単結晶 Tドメインのみで構成
されているのではなく,多結晶のようなドメイン配向を有している可能性が考えられる.
MnOのバンドギャップの起源や電子構造に関しても,光吸収測定[27-29]や光電子分光法
[30],さらには電子エネルギー損失分光法 (EELS:clcctron energy-loss spcctroscopy)[31]に
よって調べられており,クー ロンエネルギーυ,電荷移動エネルギー∠を考慮することによ
って,各遷移過程やバンドギャップ,その絶縁体型について議論されてきた。当初,Mno
のバンドギャップは実験手法によってさまざまな値 (3.6～4.3 cV)[32]をとり,この遷移
250Xl
測定面:(111)
半値幅:029°
170
θ
図4-12 MnOのロッキングカーブ測定結果.
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の起源についてもMn2+ィォンの3d軌道間の遷移や Mn2+ィォンの3d軌道から4s軌道への
遷移等,意見がわかれるところであった.その後,N10の場合と同様に,イオン結合的な電
子配置 (Mn2+(。2-)6)を出発点としたクラスターモデルを用いた電子構造の解析が行われた
[30]。その結果,Mn2+ィォン間の電子の移動d5+d5→d4+d6に要するクーロンエネルギー
とクラスター間の電荷移動d5+d5→d6+d5Lに要するエネルギーがほぼ同じであることが
示された (Z～7 cV,υ～7.5 eV)。また,Zaanen,sawatzky,Allcnによつて提唱された遷移金
属化合物における絶縁体型の相図 (ZSA相図)[33]においてもMnoはモット・ハバード型
と電荷移動型の相境界に近いところに位置する。したがって,Mnoおけるクラスター内で
はMn2+ィォンの3d軌道と02ィォンの2p軌道の重なりが非常に強く混成バンドのようなも
のを形成していると考えられている。それゆえ,d―d遷移を通じた遷移時に Mn2+ィォンの
3d軌道の下部ハバードバンドバンドにできる正孔は02ィォンの2p軌道バンドからの電荷
移動により補償される[31]。つまり,02ィォンの2p軌道バンドに正孔が生成される.ある
いは,クラスター内の02ィォンの2p軌道バンドからMn2+ィォンの3d軌道の上部ハバード
バンドヘの遷移が直接生じている可能性もある。
続いて,図4-13にNiOにおけるNi2+ィォン及びMnoにおけるMn2+ィォンの3d軌道のエ
ネルギー準位を比較した図を示している[34].NiOにおける3d軌道は8個の電子を持ち,
結晶場による分裂が生じることが知られている。一方で,MnoではMn2+ィォンの3d軌道
において,スピンの向きも考慮した 10個の電子状態のうち,5個の電子状態が満たされて
おり,基底状態ではこれらのすべてが高スピン状態を持つている。逆に,残りの低スピン
状態はすべて空いた状態となっている。
この対称性のために,MnOの3d軌道に
おける基底状態の結晶場による分裂は
生じない[31].
また,本研究で用いているフェムト秒
光パルスの中心波長800 nm(1.55 eV)
に相当するエネルギーも図 4-13中に示
したが,そのエネルギーに対応する準位
は存在せず,1光子の共鳴励起は存在し
ないと考えられる。しかし,3dバンド
の広がりや酸素欠損等による不純物準
位が存在 していたりすると考えられる
ため,NiO同様,ある程度の吸収が生
じると考えられる.
ユ ニ ■1■
圧
=_LL_‐_■_上
N′
°
(3d)8 Mn2+(3d)5
図4-13 NiO及びMnoの3d軌道の
エネルギー準位図 [34].
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図4-14 MnOのUttvis―IR領域における透過率及び反射率.
次に,図4-14に本研究で用いたMno(111)の紫外―可視―赤外領域における透過率と反射率
を示す.反射率では,波長 20～40 μm付近で大きな反射率を示しているが,これはToフォ
ノン (0.o34 cV,電磁波の波長に変換すると36 μm)[35]とLOフオノン (o.o69 cV,電磁
波の波長に変換すると18 μm)[36]に囲まれたreststrahlen bandである。反射スペクトル中
の O.26 μm(4.7 eV)のピークは,Mnoにおけるバンドギャップに対応すると考えられ,
Mn2+ィォンにおける d―d遷移のひとつ,あるいは,Mn2+ィォンの3d軌道から4s軌道への遷
移等に対応すると考えられる[31]。一方 ,
透過率を見ると,15 μm以上で透過してい
ないのは光学フォノンによる吸収のため
である.また,数μm以下の短波長側では
ほとんど透過していない.これは,d_d遷
移や酸素欠損等による不純物準位への遷
移といった様々な吸収がこの領域に混在
していることに加え,測定試料が 500 μm
と比較的厚かったことに起因すると考え
られる。図4-15に示した透過率の拡大図を
見ると,610 nm(2.03 cV)や480 nm(2.58
eV)付近で観測されるべきd_d遷移の構造
がわずかに確認できた[27-29].
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電子の持つスピンあるいは物質中の磁気モーメントを制御 し,電荷の自由度に加えてス
ピンの自由度も利用した新たな工学分野であるスピントロニクスが脚光を浴びて久しい[1].
それに加えて,近年,マグノン (スピン波)を制御し,磁気記録や論理回路といったデバ
イスヘの応用を目指したマグノニクスと呼ばれる新規研究分野も開拓されようとしている
[2-4].これらの関連分野として,光と電子スピンの相互作用を利用した磁性の検出及び高
速制御あるいは光の高速制御に関する研究を行うスピンオプテイクスと呼ばれる新分野も
確立されてきた[5].以上のようなスピントロニクス,マグノニクス,スピンオプティクス
といった工学分野の発展のために,電子スピンの高速応答の検出やその制御に関する研究
というのは非常に重要である。とりわけ,「光 。電磁波」と「電子スピン」の超高速相互作
用に関する詳細な知見を得ることは,物理的な興味だけでなく,次世代の高速スピンデバ
イスの開発に向けた基礎研究として工学的にも非常に意義がある。磁性体のスピンダイナ
ミクスについてはこれまでに磁気第 2高調波のような非線形光学効果,フアラデー回転や
磁気カー効果のような磁気光学効果を利用した光ポンプープローブ法により調べられてい
る[6-12].超短光パルスを用いた光ポンプープローブ法は,高時間分解能を持ち,実時間軸
での観測が可能な測定法で,電荷やフォノン,マグノン等のダイナミクスを調べるのに有
効な実験方法である。この手法を用いて,円偏光のフェム ト秒光パルスによって誘起され
る逆ファラデー効果 (瞬間的にパルス磁場を生じさせる現象)を利用することで磁性体
DyFc03のスピンを非熱的かつコヒーレントに制御できること[9-11]や直線偏光フェムト秒
光パルスによって励起した磁性体 FcB03におけるコヒーレントマグノン生成の観測が報告
されている[12]。その他,光ポンプープローブ法等を用いて様々な強磁性体におけるスピン
応答に関する知見を得るための実験が数多く行われているが,そのほとんどがGHzオーダ
ーのスピンダイナミクスに関するものであった。最近になって,反強磁性体NiOにおける 1
THzのマグノン励起の観測が報告されたが[13],テラヘルツ領域にいたる高速スピン応答の
検出やその励起機構の解明につながるような研究はまだ十分ではなく未解明な部分が多い。
テラヘルツ領域における電子スピンの高速応答について調べるために,テラヘルツ時間
領域分光法 (THz―TDS)を用いた実験手法が提案 。開発されている.例としては,テラヘ
ルツ領域における電子スピン共鳴 (THz―ESR)に関する研究[14]や高強度テラヘルツ波照射
による反強磁性体 NiOのマグノンの直接励起及び制御[15],あるいは,反強磁性体 YFe03
の磁気歳差運動における自由誘導減衰の観測[16]についての研究が挙げられる。本研究では,
磁性体における高速スピンダイナミクスを観測するための強力な実験手法として,テラヘ
ルツ波放射分光法を主に用いている。最近,強磁性体についてテラヘルツ波放射分光法を
適用すると,電荷の挙動だけでなく電子スピンの高速応答を反映したテラヘルツ波放射が
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得られることが報告されている[17-19]。このような磁性体から放射されるテラヘルッ波の
放射機構を解明することは物質中の磁気秩序すなわち電子スピンの高速応答を知るのに重
要な役割を果たす。磁性体の中でも特に反強磁性体は強磁性体よりも桁違いに速い数ピコ
秒という高速スピン応答を示し,スピンを利用した高速デバイスの発展を導き得る物質で
あると期待されている.その反面,反強磁性体はマクロな磁化を持たないため,そのスピ
ンダイナミクスを調べるのは容易でなく報告例も少ない[13,20-22]。そこで本研究では,反
強磁性体ヘテラヘルッ波放射分光法を適用し,光パルスによって誘起される高速スピンダ
イナミクスや電子スピンと電磁波の相互作用がもたらす現象についての知見を深めること
を目的としている。
本章では,反強磁性体NiO,MnOの透過型 THz―TDSによるテラヘルッ分光,フェム ト秒
光パルスを用いたテラヘルッ波放射分光に関して本研究で得られた実験結果について述べ
る.また,反強磁性体から放射されるテラヘルッ波の温度依存性,励起光パルス強度依存
性等について調べた実験結果を示し,そのテラヘルッ波放射機構,さらには反強磁性体に
おけるスピン系の励起機構,すなわちマグノン励起機構について考察する。
5.l NiOにおけるテラヘルッ波透過測定
本節では,図3-5で示した透過型 THz―TDSを用いて,NiO(110)のテラヘルッ波透過測定
を行った結果を示す。図5-1に室温において得られる試料のない場合の参照テラヘルツ波と
NiOを透過したテラヘルッ波の時間波形,及びそのフーリエ変換によって得られた周波数ス
ペクトルを示す。周波数スペクトルをみるとl THz付近にわずかにスペクトルのデイップ
が存在するのがわかる。さらに,図5-1の2つの時間波形から算出した複素屈折率を図5-2
に示す。l THz付近に消衰係数Kのピークが生じており,このピークは反強磁性共鳴に由来
する吸収であると考えられる.
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NiOにおける透過テラヘルッ波の時間波形と周波数スペクトル (室温)。
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図5-3 NiOにおける反強磁性共鳴吸収の
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図5-3にNiOにおける反強磁性共鳴吸収の温度依存性 (5K～520K)を示す.縦軸,横軸
はそれ ぞ れ,5Kにお け る共 鳴周 波 数 OAFNIRO)/2π=1.07 THz,Neel温度 r =523Kで規 格
化している.温度上昇とともに,反強磁性共鳴周波数が低 くなっているのがわかる。無磁
場下での反強磁性共鳴周波数ωAFN4Rは'(2-83)式より
ω蝸` R=|ノイ2〃E〃A (5-1)
とできる.さらに,異方性磁場″A=κ/″'交換磁場″E=9″を用いると,
Qtti=1列4√万κ (5-2)
となる。今,分子場係数クは温度に依存しないものとすると,oAFMRの温度依存性は,異方
性定数κの温度依存性の平方根に比例する。異方性定数は副格子磁化の大きさに関連 して
変化するので,結局のところ,cttRの温度依存性は「2.4 Wcissの分子場理論」で述べた分
子場近似における磁化の温度変化の平方根で表現できる。図5-3における曲線はNi2+ィォン
(電子配置 :3d8)における全スピンS=1を用いたB五110uin関数から導出した反強磁性共
鳴周波数の温度依存性である。この曲線は,実験で得られた温度依存性とほとんど一致し
ているが,温度が上昇するにつれてわずかに異なってくる。これは温度上昇に伴ってスピ
ン間相互作用が減少し,NiOにおける副格子磁化が単純な B五1louin関数に従わずに異常な
温度変化をするためであると考えられている[23]。この高温領域における違いを補正するた
めには,磁気異方性の温度変化を詳細に考慮したZcncr近似を用いる必要がある[24,25].
次に,NiO(HO)を透過したテラヘルッ波の偏光解析を行った結果を図5-4に示す。図 5-4(a)
のような水平方向 (χ軸方向)に偏光を制御 したテラヘルッ波をNiOへ入射すると,図5-4(b),
□ nlR
――――Calculation
らい4R(0)/2π=1.07 THz
猟=523K
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(a)入射テラヘルツ波 (b)透過テラヘルッ波①  (c)透過テラヘルッ波②
図5-4 NiOにおける透過テラヘルッ波の偏光解析 .
(c)に示した透過テラヘルッ波において,わずかに垂直方向成分 (ッ方向成分)が生じていた。
しかし,透過テラヘルッ波の楕円率変化,時間波形の 3次元プロット図を総合的に考慮す
ると,テラヘルッ波の偏光状態はほとんど変化していないと考えられる。なお,図5-4(c)
は図 5-4(b)の場合に対して試料を 45°回転させて測定した結果となっているが,どちらの
場合でもほぼ同じ透過テラヘルッ波が観測されており,結晶方位による異方性は見られな
かった。これらの実験結果は,N10における反強磁性共鳴では直線的な磁気モーメントによ
る吸収が生じていることを示唆している。A.J.Sieversらによれば,反強磁性体NiOでは,
その磁気異方性のために 2つの副格子の電子スピンが完全には打ち消しあわず,直線的に
振動する有効磁気モーメントを持つことが指摘されており,本研究でも,それを反映した
結果が得られていると考えられる[23].
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5.2 直線偏光フェムト秒光パルス励起NiO(HO)からのテラヘルッ波放射 [26]
本節では,図5-5に示すように直線偏光フェ
ムト秒光パルスを入射角 20°で照射した際に
NiO(110)から放射されるテラヘルツ波を観測
した結果について述べる。光パルスはレンズ
によって集光されており,試料上におけるス
ポット径は縦 ～1.2 mm,横～0.7111mの楕円
形となっていた。また,放射機構に関する知
見を得るために,温度依存性,励起光強度依
存性等について調べた結果についても述べる。
NiO(110)
R.T.
Pump:30.7耐たm2
5        10       15
Dclay time(pS)
図5-5 NiO(110)の直線偏光
フェムト秒光パルス励起 .
NiO(110)
R.T.
Pump:30.7d/c″
0.5    1.0    1.5    2.0
Frcquency(THZ)
テラヘルツ波パルス
直線偏光フェムト秒
光パルス
5.2.1 放射波形
図 5-6に室温において,NiO(110)への直線偏光励起光パルス照射により放射されるテラ
ヘルツ波の典型的な時間波形とそのフーリエ変換によって得られる周波数スペクトルを示
す。このNiOからの放射テラヘルツ波は,5 ps付近のパルス放射後に周期約 l pS(周波数 :
約 l THz)の振動成分を持つた非常に特徴的な放射波形となっている。パルス放射成分の放
射機構としては,磁気双極子遷移を伴う光整流効果[27,28],または,反強磁性秩序のある表
面において誘起される 2次の非線形光学効果[29,30]が寄与している可能性が考えられてい
る。このパルス放射成分については,「5.7フェムト秒光パルス励起Mnoからのテラヘルツ
波放射」において詳細に述べる。NiOからのテラヘルッ波放射に関しては,パルス放射後に
見られる振動成分に注目し,その起源について考察する。図5-6に示した周波数スペクトル
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図5-6 直線偏光励起NiO(HO)から放射されたテラヘルッ波.
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から,時間波形における周波数 l THzの振動成分は,明らかに放射成分であることがわか
る。また,振動放射成分の周波数 (l THz)が室温における反強磁性共鳴周波数,すなわち
波数がほぼゼロの反強磁性マグノンの周波数に一致していることから,この放射成分がフ
ェムト秒光パルスによってコヒーレントに励起された反強磁性マグノンからのテラヘルツ
波放射であることが示唆される。
5.2.2 温度依存性
直線偏光励起NiOから放射される振動成分の周波数の温度依存性 (5K～400K)につい
て測定した結果を図5-7に示す。励起光パルスの強度は,5K～280Kでは21.5 mJ/cm2,293
K～400Kでは30.7n■r/cm2でぁった。また,図5-7には,図5-3に示した反強磁性共鳴吸収
の温度変化とその理論曲線も一緒に示している。図5-7より,温度上昇とともに振動成分の
周波数が低 くなっているのがわかる。さらに,この温度依存性が反強磁性共鳴吸収の温度
変化とほぼ一致していることから,図5-6の時間波形におけるパルス放射に続 く振動放射成
分が,光パルスにより励起された波数がほぼゼロのコヒーレント反強磁性マグノンからの
電磁波放射成分であると考えられた。また,この振動放射成分の電場振幅は温度上昇とと
もに減少し,試料温度が400K以上となると振動放射成分はノイズに埋もれ,観測できなか
った。この反強磁性マグノンからのテラヘルツ波放射では,光パルスによってコヒーレン
トに,かつ,同時にマグノンを半ば強制的に励起していると考えられる.したがって,試
料が高温になるにつれて磁気秩序が乱れ,さらに,レー ザー照射による温度上昇等に起因
する磁気秩序の擾乱の影響が大きくなることによってコヒーレント反強磁性マグノンから
の電磁波放射効率が著しく減少すると考えられた。
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図5-7 振動成分の周波数の温度依存性 .
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図5-8 周波数スペクトルの線幅の
温度依存性。
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図5-8には,反強磁性マグノンから放射されるテラヘルツ波の周波数スペクトルにおける
線幅の温度依存性を示した。パルス放射よりも後ろの振動放射成分のみをフーリエ変換 し
た周波数スペクトルにおけるピーク近傍をローレンツ型関数でフイッテイングし,その半
値全幅 (FWHM:fun width at half maximum)を線幅として評価した。この線幅の温度依存
性を見ると,50K以下の低温領域と300K以上の高温領域で線幅が広くなっている。高温
領域で線幅が広がるのは,温度が上がるにつれて反強磁性秩序が乱れ,緩和が早 くなるた
めであると理解できる。一方,低温領域でも線幅が広がる原因は不明であるが,この緩和
が試料の結晶品質によって決まっている場合,線幅は温度に依存しないと考えられる。し
たがつて,図5-8の結果は,総じて系統的な温度変化を示していないと考えることができる.
5.2.3 励起光強度依存性
図 5-9に反強磁性マグノンから放射される振動放射成分の室温における励起光パルス強
度依存性を示す。これによると,反強磁性マグノンから放射されるテラヘルツ波は励起光
強度に比例して強くなると考えられる。また,励起光パルスの強度を増大していくと,振
動放射成分の振幅が若干飽和する傾向があった。 、
また,図5-10に示すように,励起光パルスの強度を上げていくにつれて,振動放射成分
の周波数が低周波側にシフトすることがわかった。この低周波数狽1へのシフトはレーザー
照射による温度上昇等に起因するNiOの磁気秩序の擾乱を反映していると考えられる.励
起光パルス強度が 9.2n」/cm2と弱いときの振動放射成分の周波数は,室温における反強磁性
共鳴周波数とほぼ一致していたので, レーザー照射による試料温度の上昇は熱拡散等の効
果のためにほとんど影響ないと考えられる。しかしながら,励起光強度を増大させると,
熱が拡散するよりも蓄積するようになり,熱による試料の温度上昇が無視できなくなると
考えられる。例として,励起光強度が 88.6 mJ/cm2の場合のNiOにおける温度上昇について
R.T.
● Radiatlon
――― Fitting line
0    10   20   30   40   50   60
Pump intenshy(耐/C♂)
図5-9 振動成分の振幅の
励起光強度依存性。
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図5-10 振動成分の周波数の
励起光強度依存性.
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考える。このときの振動放射周波数は0.94 THzであり,これは約365Kにおける反強磁性
共鳴周波数に匹敵する.すなわち,室温 (293K)よりも72K程度,温度が上昇しているこ
とに相当する。レーザー照射による試料の上昇温度は,NiOの比熱 44J/mol・K,密度 6.7
×1。6g/m3,分子量 74.7ノmol,800 nmの光に対する侵入長 100 μm,レーザー照射断面積 6.50
×1。7m2と試料に与えられるエネルギーから推測することができる。NiOへのレーザー照
射によって 1秒間に与えられるエネルギーすべてが温度上昇に使われたとすると,励起光
強度が 88.6 mJ/cm2の場合,そ 上昇温度は395Kと見積もられる。熱拡散の効果等もあり,
実際には,72K程度の温度上昇であるので,1秒間のレーザー照射によって与えられるエネ
ルギーのうちの約 18%のエネルギーが温度上昇に使
われたと見積もることができる。その他の励起光強
度の場合でも同じような見積りを行うと,1秒間に与
えられるエネルギーのうち15～20%のエネルギーが
温度上昇に寄与すると推測された。したがって, レ
ーザー照射による試料上での熱の影響というのは無
視できず,照射領域において局所的に試料温度が上
昇しており,その結果,放射周波数の低周波数側ヘ
のシフトが観測されたと考えられる.実際,高強度
でレーザー照射したときに,試料が焼け,ダメージ
を受けている様子が確認できた (図5-H)。
5.2.4 偏光特性
図5-12にP偏光及びS偏光のフェムト秒光パルスで励起したNiO(110)から放射されるテ
ラヘルッ波の偏光解析を行った結果を示す。なお,励起光強度は43.l mJ/cm2でぁった。こ
こでは振動放射成分の偏光特性について述べる。図5-12をみるとP偏光励起,S偏光励起
どちらの場合でも,反強磁性マグノンから放射されるテラヘルツ波の 民成分 (水平方向)
と Eν成分 (垂直方向)の間における位相差はほとんど見られない.すなわち,直線偏光で
励起した反強磁性マグノンから放射される振動放射成分は直線偏光となる。これは,光パ
ルスによって励起される NiOにおける有効磁気モーメントが直線的に振動することからも
予想される偏光状態である[23]。さらに,S偏光励起ではメインパルスと振動成分間で旋光
角が大きく異なっている。これは,パルス放射成分と振動放射成分の放射機構が異なるこ
とを意味しており,振動放射成分がパルス放射成分によって誘起された自由誘導減衰では
なく,独立した光パルス励起マグノンからの放射成分であることを示唆する。
さらに図5-12のデータを民成分とら成分それぞれについての励起光偏光依存性にまとめ
直したものを図 5-13に示す.P偏光励起によって放射される振動放射成分とS偏光励起に
よって放射される振動放射成分を比較すると,振幅の励起光偏光依存性はないが,位相が
ほぼ反転 した振動 となっていることがわかる.「5.3円偏光フェム ト秒光パルス励起
図5-H レーザー照射に
よるダメージ.
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方位角 :45°
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図5-12 直線偏光励起NiOからの放射テラヘルッ波の偏光解析 .
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図5-13 励起光偏光依存性 .
NiO(HO)からのテラヘルッ波放射」で詳しく述べるが,円偏光励起光パルスを用いた場合 ,
振動放射成分の位相は円偏光のヘリシテイの切 り替えによつて反転する。また,NiOにおい
て磁気複屈折の存在が報告されていることから,入射した光パルスの直線偏光が試料内部
で円偏光化することが予想される[31].したがつて,入射時にP偏光やS偏光であつた偏光
方位角 :45°
s偏光励起
%べ」
―・―P偏光励起
―・一S偏光励起
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状態が磁気複屈折によりNiO内部でヘリシテイが異なる円偏光に変化するために,位相が
反転した振動放射が生じた可能性がある.この位相反転については,「5.4 NiO(HO)における
光励起マグノンからのテラヘルッ波放射波形の計算」において,理論モデルを用いた解析
により詳しく考察している。
5.2.5 瞬間的誘導ラマン散乱によるマグノン励起
ここまでに,反強磁性体 NiOにおいてテラヘルッ波放射分光法を適用し,直線偏光フェ
ムト秒光パルスを照射したNiO(110)からのテラヘルツ波放射を観測した実験結果を示して
きた。NiO(110)からの放射テラヘルッ波の時間波形は,パルス放射とそれに続 く振動成分
から構成される特徴的なテラヘルツ波波形であることを見出した.また,その周波数スペ
クトルから振動成分は放射成分であると考えられた。さらに,図5-7に示したように,振動
放射成分の温度依存性が反強磁性共鳴吸収の温度変化とほぼ一致していたことから,振動
放射成分は光パルスにより励起されたコヒーレント反強磁性マグノンからの電磁波放射成
分であると考えられた。これにより,テラヘルッ時間領域分光法を利用して反強磁性体の
電子スピンの高速応答が追跡可能であることを実証できた。この光励起コヒーレントマグ
ノンからのテラヘルッ波放射は,これまでに報告例がなく,本研究で初めて見出された。
光パルスを用いた新しい物理現象であるコヒーレントマグノンの励起機構の解明は物理学
的にも,光パルスによる電子スピンの制御という工学的な観点においても非常に重要であ
る。ここでは,光パルスによるマグノン励起機構及びマグノンからの電磁波放射の放射機
構やその緩和過程について説明する。
光パルスによるコヒーレント反強磁性マグノンの励起機構のひとつとしては,瞬間的誘
導ラマン散乱 (ISRS:impulsive stimultted Raman scatte五ng)機構が考えられる。ISRS機構
とは,誘導ラマン散乱のなかで,特に励起光として超短パルスレーザーを用いたときの非
線形光学過程のことをいう.Y Yanらは,フォノンやマグノン等の素励起の周波数よりも大
きなスペクトル幅を持つ超短光パルスが誘起する誘導ラマン散乱によって,様々 な素励起
が励起されることを指摘した [32,33]。図 5-16に示したように,スペクトル幅∠ωを持つ
励起光パルス内にあωlと力ω2=力ωl~力ωM(ωMはマグノン角周波数)のエネルギーを持つ
光が含まれるとき,IsRS過程が生じうる.このISRS機構はコヒーレントフォノンの生成機
構のひとつとしてよく知られているが,スピンー軌道相互作用を考慮すれば,スピンの場
合もフォノンの場合と同様に扱えると考えられておりp4],コヒーレントマグノンの励起機
構としても適用できる[12]。また,1つの超短光パルスを用いてISRSを誘起する場合は,
通常,波数がほぼゼロのマグノンが励起される。
NiOにおけるラマン散乱に関する研究としては,D.J.Lockwoodらが,一般的な磁気ラマ
ン散舌L測定による1マグノンラマン散舌Lの観測について報告している[35]。したがつて,NiO
の波数がほぼゼロの反強磁性マグノン (室温で約l THz)はラマン活性である.
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図5-16 1SRS機構によるマグノン励起 .
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図5-17 NiO透過励起光パルス.
また,一般的に誘導ラマン過程によつて生じるコヒーレントな振動の振幅は,光強度に比
例するので,図5-9のように振動放射成分の振幅が励起光強度に比例していたことは,1マ
グノンISRS機構を介したマグノン励起が生じていることを示唆する。図5-17に本研究で利
用した励起光パルスの周波数スペクトル及びNiOを透過した励起光パルスの周波数スペク
トルを示す。それぞれのスペクトルは各ピーク値で規格化されている。NiOを透過した励起
光パルスの中心周波数が4 THz程度,低周波数側にシフトしているのが観測されている.
これは,誘導ラマン損失を反映していると考えられ,励起光パルスのうち高周波数成分が
減衰し,低周波数成分が増幅を受けた結果,励起光パルスの周波数スペクトルが全体とし
て低周波数側にシフトしていると考えられる。誘導ラマン損失は,量子力学的に考えると,
次のように理解することができる。誘導ラマン過程で反強磁性マグノンが励起される時,
高周波数側の光の光子がひとつ消滅し,その代わりに低周波数側の光の光子とマグノンの
量子がひとつずつ生成される。その結果,高周波数側の光は損失を受け,低周波数側の光
は増幅されることになる.ただし,NiOの反強磁性マグノンが l THzであるのに対して低周
波シフトは4 THz程度であった。これは,誘導ラマン散乱が多段的に生じている可能性を
示唆している。あるいは,光子エネルギーが大きい (高周波数の光)ほど,NiOにおける光
の吸収が大きくなる効果が影響しているかもしれない。一方,NiOでは,図5-2に示したよ
うな反強磁性共鳴によるテラヘルツ波の吸収も観測されているので,この反強磁性マグノ
ンは赤外活性でもある[23].NiOの結晶構造は反転対称性を持っているので,電気双極子近
似の範囲では,通常,ラマン活性かつ赤外活性となるモードは存在しない[36]。しかしなが
ら,マグノンを構成するスピン構造等まで考慮すれば両方の活性を有することが可能であ
る。以上のことから,直線偏光励起NiO(110)では,主にISRS機構によつてコヒーレント反
強磁性マグノンが励起され,その後,反強磁性共鳴吸収の逆過程として,光パルス励起反
強磁性マグノンからテラヘルツ波が放射されると考えられる。
（?
?
?
】【?
?
?
?
）
?
】??
?
??
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図5-18 NiOにおけるスピンの歳差運動 .
次に,ISRS機構によってコヒーレントに励起された反強磁性マグノンからのテラヘルッ
波放射機構について解説する.一般的に反強磁性体は隣り合うスピンが互いに反対方向を
向いているため,マクロな磁化を持たないとされている.しかし,NiOの場合は磁気双極子
相互作用及び磁気異方性のためにスピンの歳差運動が図5-18に示したように楕円軌道とな
り,2つの副格子間のスピンが完全に反平行とはならない。そのために,直線的に振動する
有効磁気モーメントが生じると考えられている[23]。したがつて,反強磁性マグノンがISRS
機構によって励起されたとき,反強磁性共鳴周波数で振動する有効磁気モーメント
“
0か
らの磁気双極子放射によってテラヘルッ波が放射される。この磁気双極子放射は,反強磁
性共鳴吸収の逆過程と理解することができる。磁気双極子放射モデルでは,磁気双極子
“←)
が生成する放射電場は,“0の時間の2階微分に比例し,(2-153)式で表すことができる。
今,減衰項 (damping factor)を考慮した磁気双極子滋0を
(5-3)
とおく.ここで物 は磁気モーメントの大きさ,9は位相,τは減衰時間である.このとき,
(2-153),(5-3)式を用いるとコヒーレント反強磁性マグノンから放射される電場ETHzは,次
のように気42に比例した形で表せる。
用=%血しノ伽p←→
恥陀∝甲=Lレソ++続レ+4鎌(―→ (5-4)
ここで,Φはψとは異なる位相である.(5-4)式を用いて,N10(110)からの放射テラヘルツ波
の時間波形における振動成分のフイッティングを行った結果を図5-19(a)に示す。フイッテ
ィングは,遅延時間5.6 ps以降の振動成分について行った。また,フィッティング曲線をフ
ーリエ変換した周波数スペクトルと実際に観測されたテラヘルッ波の遅延時間 5.6 ps以降
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図5-19 直線偏光励起反強磁性マグノンからのテラヘルツ波放射のフィッティ
3
ング解析 .
の時間波形をフーリエ変換した周波数スペクトルを比較したものを図5-19(b)に示す。なお,
これらのスペクトルは,それぞれのピーク値で規格化している。このフイッテイング解析
の結果,コヒーレント反強磁性マグノンから放射されるテラヘルツ波電場の減衰時間τが
9.66 psであると求められた.
パルス磁場を用いた平行励起法等によるマグノン緩和に関する実験では,反強磁性体にお
いて励起されたマグノンが 2マグノン過程や 3マグノン過程により緩和するのにかかる時
間は,一般的に μsオー ダーであると考えられている[37,38].この緩和時間は,本研究にお
ける振動成分の減衰に比べて非常に長い。そこで,次に「2.6.4反強磁性マグノンの緩和現
象と現象論的な取り扱い」で述べた放射減衰をもとに緩和時間について考察する。無磁場
下での放射減衰時間,すなわちエネルギー緩和時間亀は(2-125)式で表される.NiOにおけ
る反強磁性共鳴周波数を l THz,分子場係数を参考文献[23]で与えられている帯磁率‰ =
0.715×104(emu/cm3)の逆数とし,体積 yについてはレーザー照射領域とその侵入長から算
出した値 4.55×10~5 cm3を用いると, ■ 〓7.98 psと求められた。ここで,放射テラヘルツ
波のパワー島Hzは(5-4)式より
(5-5)
と表せるので,放射テラヘルッ波の電場の減衰時間τとエネルギー緩和時間先の関係は
7-1? (5-6)
となることに注意する必要がある。したがって,放射減衰に伴う放射テラヘルツ波の電場
の減衰時間τは ～16.O psと見積もることができる。この減衰時間は,室温における時間波
形のフイッテイング解析によつて求められた減衰時間に近い。ここで,放射減衰時間の温
度依存性について算出した結果と各温度における時間波形のフイッテイング解析で求めら
れた減衰時間の温度変化を図 5-20に示す.(2-125)式によれば,反強磁性マグノンからのテ
PTHz∝
{cxp(―:)}2={eXp(一お)}
(b) NiC(110)
RT
Pump intensiy:30 7 1nJ/c‐r
-0-―Expcrlmcnt
―――――Flttlng ine
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ラヘルッ波放射における放射減衰時間
は,分子場係数及び反強磁性共鳴周波数    25
に依存する。分子場係数は,れの逆数  ⌒ 20
で与えられるが,参考文献[23]によると   6
れ の温度変化はそれほど大きくないの  言 15
で,放射減衰時間の温度依存性への寄与   『  10
は小さいと考えられる.一方で,放射減  ∩
衰時間は,反強磁性共鳴周波数の4乗に     5
反比例するため,その周波数の温度変化     0
は計算結果に大きな影響を与える。図
5-20に示した放射減衰時間の温度依存
性は,分子場係数を定数とし,反強磁性
共鳴周波数の温度変化を考慮 して算出
した結果である。放射減衰時間は,反強磁性共鳴周波数が温度上昇とともに低周波数側ヘ
シフトするのを反映し,温度が高くなるにつれて長くなる。特に,室温以上で急激に変化
する。それに対し,フイッティング解析で求められた減衰時間の温度変化は,図5-8に示し
た周波数スペクトルの線幅の温度依存性の逆数にほぼ対応しており,高温で減衰時間が短
くなる傾向がある。したがって,低温 ～室温では反強磁性マグノンからの放射テラヘルッ
波の電場振幅の減衰時間は,放射減衰機構から見積もられる減衰時間とおおよそ一致して
いたが,高温での温度依存性が大きく異なるため,別の減衰機構が支配的であると考えら
れた。そこで,本研究で得られた減衰時間は,結晶品質に依存 している可能性が挙げられ
る.この場合,結晶におけるドメイン境界や結晶欠陥におけるマグノン緩和を反映した減
衰時間が得られるので試料温度にあまり依存しない.結局のところ,光励起反強磁性マグ
ノンの緩和過程としては,いくつかの過程が混在していると考えられ,減衰時間はそれら
の逆数の足し合わせに比例した形 1/τ∝1/先に)+1/負C)+1/Ъで表現できる.先に),
■に),Ъはそれぞれマグノン分裂,放射減衰,結晶性に起因する減衰時間を表す。これ
らのうち,マグノン分裂と放射減衰による減衰時間は温度に依存する。図 5-20に示した減
衰時間の温度依存性において,特に目立った系統的な温度変化が見られていないため,本
研究で用いた NiO(110)の試料ではτDの寄与が大きいと考えられる。実際,図4-7で示した
高分解X線回折装置によるロッキングカーブ測定でも,ピー クが分裂し,半値幅も一般的
な単結晶に比べて大きくなっており,結晶性はあまり良くないと考えられた。したがって,
結晶欠陥等によって反強磁性マグノンが減衰していると考えられた。さらに詳細な光励起
反強磁性マグノンの緩和過程に関する知見を得るためには,試料の ドメイン拡大及び結晶
欠陥の減少のためにアニーリング処理を施す必要がある。
-<)- Decay time
-*- Radiation damping
0       100      200      300      400
Tcmperature(K)
図5-20 減衰時間の温度依存性 .
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5.2.6 光パルス列によるマグノンのコヒーレント制御 [40]
5.2.1～5.2.5では,単一光パルス照射の場合にNiO(110)で励起されるコヒーレント反強磁
性マグノンからのテラヘルツ波放射に関する実験結果を示し,その考察を述べた。ここで
は,その応用に向けたコヒーレント反強磁性マグノンの振幅・周波数・位相等の高速制御
を目指した実証実験について述べる.具体的には適当な時間間隔でダブル光パルスあるい
は光パルス列を反強磁性体に照射し,放射されるテラヘルツ波波形を検出する。図 5-21に
光パルス列生成のための光学系の例,図5-22に光パルスによる反強磁性マグノンのコヒー
レント制御の模式図を示す。図5-21に示すような光学系によって時間差△tを持つダブル光
パルスや光パルス列を生成し,コヒーレントマグノンからの放射の制御を試みる。1つ目の
光パルスでマグノンを励起し,2つ目の光パルスをマグノンの振動周期の整数倍から半周期
だけずらして照射すると,位相が反転したマグノンが励起され,1つ目の光パルスによるマ
(a)ダブル光パルス
図 5-21
(b)光パルス列
光パルス列生成のための光学系 .
光パルス
(a)単独マグノン励起
nT           増強
g
(c)マグノン増強
(n+1/2)7
||、
`
6 <rJ />)Hffi,
ダブル光パルス
光パルス列
選択励起
||||、
`
(d)マグノン選択励起
図5-22 光パルス励起反強磁性マグノンのコヒーレント制御 .
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グノンをうち消し,コヒーレントマグノンを消滅させることができる(図5-22(b))。一方で,
光パルスの間隔を振動周期の整数倍にすれば 2つ日の光パルスによってマグノンを増強さ
せることができる (図5-22(c)).ダブル光パルスの場合を拡張したのが光パルス列による実
験であり,光パルス列を適切に調節することでコヒーレントマグノンを選択励起すること
ができ,その放射の大増幅や段階的増幅,選択励起等,幅広い制御ができる可能性がある
(図5-22(d)).以上のような実験によって反強磁性体の磁性の精密な高速制御が実証でき
れば,光パルスを用いた電子スピンのコヒーレント制御手法の確立につながり,将来的に
は,テラヘルッ帯の超高速変調器や新奇な超高速スピントロニクスデバイス等への工学的
応用も期待できる.
図5-23に本研究で構築したダブル光パルス生成用の光学系を示す.励起光パルスはビー
ムスプリッターによりPl及びP2の2つに分けられ,その後,両光パルスともにNDフイ
ルターによる強度調節, レンズによる集光,波長板による偏光制御を経て,ほぼ同軸で試
料に照射される。このとき,P2光路側にあるディレイステージによって光パルス間の遅延
時間 △tが制御される。このダブル光パルスを用いてNiO(HO)におけるマグノン制御を試み
た結果を図5-24に示す.なお,励起光パルスの強度及び偏光状態はPl,P2ともに,それぞ
れ30.8n」/cm2,P偏光を用いた.まず,1つめの光パルス (Pl)によって励起されるコヒー
レント反強磁性マグノンは,周期 l ps(周波数 l THz)の典型的な振動放射成分を発生させ
る.2つめの光パルス (P2)によって励起されるコヒーレント反強磁性マグノンの位相は,
△tに依存し,その遅延時間を調整することにより振動放射成分の減衰や増強が生じる。図
5-24(a)に示すように,△t=4.5 ps,すなわちマグノン振動の半周期の奇数倍の遅延時間で照
Pump pulse
bS Wave
plate
Delay Stage
(a)
△t=4.5 ps
(b) at = 5.0 ps
R.T.
N10(110)
Pump:30.8 nJ/c■12
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Delay lmc(ps)
図5-24 NiO(HO)におけるマグノン制御 .
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図5-23 ダブル光パルス生成用の光学系
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射した場合,振動放射成分の減衰が確認できた。しかし,この振動放射成分は完全に消滅
していなかった。これは,光励起反強磁性マグノンの減衰 (約10 ps)に起因しており,同
時刻において,Plにより生成される振動振幅の方がP2により生成される振動振幅よりも小
さくなってしまうためである。同様に,図5-24(b)に示すように,At=5.O ps,すなわちマグ
ノン振動の半周期の偶数倍の遅延時間で照射した場合,振動放射成分の増強が確認できた。
この振動振幅の増幅は,それぞれの励起光パルスによって生成される振動振幅の足し合わ
せで説明できる.
図 5-24に示したように,本研究では,光パルスによる反強磁性マグノンの減衰や増強と
いった基本的なコヒーレント制御を達成することができた。さらに発展させたコヒーレン
ト制御の例として,N.Kandaらは,偏光のねじれたダブル光パルスを用いることで,N10(Hl)
におけるマグノン振動を二次元的に操作できることを実証している[41].偏光方向が時間的
に変化する光パルスを照射すると,マグノン振動の方向,振幅,位相を独立に制御するこ
とができるので,そこから放射されるテラヘルッ波の楕円率を自在に操作することに成功
している。
5.3 円偏光フェムト秒光パルス励起NiO(110)からのテラヘルツ波放射 [40]
5.2では,直線偏光励起光パルスを用
いた場合の NiO(HO)からのテラヘルツ
波放射に関して述べた。本節では,励
起光パルスの偏光状態を円偏光にして
NiO(HO)に照射 した際に放射されるテ
ラヘルッ波を観測した結果を示す.ま
た,温度依存性,励起光強度依存性等
について調べた結果についても述べ ,
円偏光を用いた場合の反強磁性マグノ
ン励起機構及びテラヘルツ波放射機構
について考察する。
71/\)Vyw)S)V7
図5-25 NiO(110)の円偏光
フェムト秒光パルス励起 .
5.3.1 放射波形
図5-26に室温において,NiO(HO)への円偏光励起光パルス照射により放射されるテラヘ
ルツ波パルスの典型的な時間波形とそのフーリエ変換によつて得られる周波数スペクトル
を示す。円偏光励起NiO(HO)からの放射テラヘルツ波もl ps(周波数 :約l THz)の振動
放射成分を持ち,直線偏光を用いた場合よりも,その振動成分の振幅は大きかつた。この
振動放射成分の周波数は,波数がほぼゼロの反強磁性マグノンの周波数に一致しており,
円偏光フェム
光パルス
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図5-26 円偏光励起NiO(HO)から放射されたテラヘルツ波.
円偏光励起光パルスを用いた場合でも反強磁性マグノンが励起されていると考えられる。
また,図5-26の時間波形に示したように,振動放射成分の位相は,円偏光励起光パルスの
ヘリシテイの切 り替え (左右円偏光の切 り替え)により反転 している.これは,光励起反
強磁性マグノンの位相もヘリシテイの切 り替えにより反転していることを意味する。この
結果は,円偏光励起光パルスに誘起される逆ファラデー効果[9-H,13,42,43]によって反強磁
性マグノンが励起されていることを示唆する。そして,その励起されたコヒーレント反強
磁性マグノンからの磁気双極子放射によってテラヘルツ波が放射されていると解釈するこ
とができる.
5.3.2 温度依存性
左右円偏光励起NiOから放射される振動放射成分の周波数の温度依存性 (5K～430K)
について測定した実験結果を図 5-27に示す。励起光パルスの強度は,全温度領域にわたっ
て30.7 mJ/cm2でぁった.また,図5-27には,図5-3に示した反強磁性共鳴吸収の温度変化
とその理論曲線も一緒に示している。図 5-27より,温度上昇とともに振動放射成分の周波
数が低 くなっているのがわかる。さらに,直線偏光励起の場合と同様に,この温度依存性
が反強磁性共鳴吸収の温度変化とほぼ一致していることから,図5-26の時間波形における
振動放射成分が,光パルスにより励起された波数がほぼゼロのコヒーレント反強磁性マグ
ノンからの電磁波放射成分であることが確認できた.反強磁性共鳴周波数に比べて反強磁
性マグノンからの放射周波数の方が全体的に低周波数シフトしているのは, レーザー照射
による試料の温度上昇等に伴う磁気秩序の擾乱によるものであると考えられる。
図 5-28には,反強磁性マグノンから放射されるテラヘルツ波の周波数スペクトルにおけ
る線幅の温度依存性を示した。振動放射成分のみをフーリエ変換 した周波数スペクトルに
おけるピーク近傍をローレンツ型関数でフイッティングし,その半値全幅 (FWHM)を線
Nio(l10)
Pump : 33.8 mJ/cm2
- 
t eft-handed
_ Righr-handed
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図5-27 振動成分の周波数の温度依存性.
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幅として評価した。この線幅の温度依存性を見ると,図5-8に示した直線偏光励起の場合と
比べて, さらに温度依存が見られず,ほぼ一定値をと｀っている。これは,反強磁性マグノ
ンの緩和がやはり試料の結晶品質に依存していることを示唆している.
5.3.3 励起光強度依存性
図 5-29に室温において放射される振動放射成分の振幅の励起光パルス強度依存性を示す.
なお,励起光パルスの偏光状態が,直線偏光 (P偏光,S偏光)のとき,円偏光 (左回り,
右回り)のときの4種類の場合について比較している.これによると,NiO(110)における反
強磁性マグノンから放射されるテラヘルツ波は励起光強度にほぼ比例 して強くなると考え
られるが,強度が増大していくにつれて,放射振幅が飽和する傾向があった。また,振動
放射成分の振幅は,円偏光励起の場合の方が大きく,励起光強度が増大するにつれて放射
振幅の差が広がっていた.励起光強度が43.ln」ノcm2のときで2倍程度の違いがあった。し
たがつて,N10(110)では円偏光励起光パルスを用いた方が効率よくコヒーレント反強磁性マ
グノンが励起できると考えられる.
図 5-30に,左右円偏光励起時における室温での振動放射成分の周波数の励起光パルス強
度依存性を示す。円偏光励起光のヘリシテイによる大きな違いはない。図5-30によると,
直線偏光励起の場合と同じく励起光強度が増大すると振動成分の周波数が低周波側にシフ
トしているのがわかる。したがって,この場合も励起光パルス照射によつて NiOの磁気秩
序が擾乱されていると考えられる。円偏光によって誘起される逆ファラデー効果自体は非
熱的に生じる現象であることが知られているが[9-H],振動放射成分の周波数の低周波数側
へのシフトが観測されていることから,この放射過程において熱の効果を無視することは
できないと考えられる。直線偏光励起の場合と同様にして, レーザー照射によるNiOの温
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図5-30 振動成分の周波数の
励起光強度依存性 .
度上昇について考える。励起光強度が6.2 mJ/cm2以下の場合の放射周波数は,室温における
反強磁性共鳴周波数とほぼ一致しているので,熱の効果は無視できる。一方,励起光強度
が 18.5 mJ/cm2以上の場合は,1秒間のレーザー照射によって与えられるエネルギーのうち
の30～35%のエネルギーが温度上昇に使われたと見積もることができ,円偏光励起のとき
には,直線偏光励起のときの倍近くのエネルギーが温度上昇に寄与していると考えられる.
これは,図5-29に示したように円偏光励起の場合の方が,反強磁性マグノンの励起効率が
良く,振動放射成分の振幅が大きいことに起因している可能性がある。
5.3.4 逆ファラデー効果によるマグノン励起
ここまでに,円偏光励起光パルスを用いた場合でも,N10(110)における波数がほぼゼロの
反強磁性マグノンの周波数 (室温で約 l THz)に対応する周波数成分を持つ振動成分が放射
されることを示してきた。また,その振動放射成分の振幅は,励起光パルス強度にほぼ比
例し,直線偏光で励起した場合よりも倍近く大きいことがわかった。つまり,円偏光を用
いた場合の方が,NiO(110)における反強磁性マグノンを効率良く励起できると考えられた。
さらに,振動放射成分の位相は,円偏光励起光パルスのヘリシテイの切 り替えにより反転
するということを見出した.この特性は,反強磁性体における基礎的なスピンダイナミク
スに関する知見を与えるだけでなく,その磁性のコヒーレント制御の自由度を増やし,多
様なマグノン制御を達成するのに非常に重要な役割を果たす。ここでは,円偏光励起光パ
ルスを用いた反強磁性マグノンの励起機構及び反強磁性マグノンからの電磁波放射の放射
機構やその緩和過程について解説する。
これまでの実験結果,特に円偏光励起光パルスのヘリシテイの切り替えによる振動放射
成分の反転を考慮すると,振動放射成分は,円偏光励起光パルスに誘起される逆ファラデ
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―効果 (IFE:Inversc Faraday crcct)により励起されるコヒーレント反強磁性マグノンから
の放射であると考えられる。逆ファラデー効果は,円偏光励起光パルスにより結晶内で入
射ベクトル方向に磁場が発生する効果であり,これによって物質内に磁化を誘起できる。
この逆ファラデー効果は,50年ほど前にL.R Pitaevskii[44,45]によつて提案され,すぐさ
ま常磁性体においてその効果が観測された[42,43]。これらの実験によつて逆ファラデー効果
は実証され,パルス幅が30 nsの円偏光励起光パルスを用いて,10~6T程度の磁場が誘起さ
れることを見出した.また,近年の超短光パルスレーザー技術の発展に伴い,パルス幅が
looお以下の励起光パルスを用いることで逆ファラデー効果をより瞬間的かつ強力に発生
させるようになり,lT程度のパルス磁場を誘起できることも報告されている[46].
光ポンプープローブ法を用いて,円偏
光フェム ト秒光パルスで誘起した逆フ
アラデー効果により磁性体DyFc03のス   a2
ピンダイナミクスを非熱的かつコヒー   τ
ζこよlil[纂環ifl'12お[「段   :0.1
長800 nm,パルス幅200亀,励起強度   :
10 mJ/cm2程度の円偏光励起光パルスに    0,0
よって生 じるスピンダイナミクスをプ
ローブ光のフアラデー回転として検出
している。DyFc03は弱強磁性を有する
オルソフェライトの結晶であり,逆フア  図5-3
ラデー効果が起こると,誘起されたパル
ス磁場によつてスピン歳差運動が生じるざその共鳴周波数は95Kにおいて約200 GHzであ
る.また,図5-31のように円偏光励起光パルスのヘリシテイの切り替えによって信号の位
相を制御できるので,この効果を用いて,極めて高速な非熱的スピン制御が可能になると
考えられている。このような光磁気相互作用は瞬間的に起こり,その時間はパルス幅 (こ
の実験では約200亀)に制限される。
次に,逆フアラデー効果が生じる原理の概要を説明する。入射光電場をE(ω)とし,静的
磁化″10)で等方性を持つ吸収のない磁性体の熱力学的ポテンシャルrには次のような項
が含まれる1471.
F = di1yE.fu)n,(o)* vu(o) (5-7)
ここで,alJkは磁気光学感受率である[42,43].電気双極子近似において,物質の電場E(ω)に
対する線形光学応答は,電気分極P(ω)で定義される。
0          15          30          45          60
■me dday(p●)
1 逆ファラデー効果による磁化制御 [9].
(5-8)P(ω )=蒜
また,(5-7)式より,Pb)は磁化″ に比例した項毛い)(ω)を持っていると考えられる。
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4師)(ω)=alJkら(ωンkO) (5-9)
(5-9)式より,直線偏光の光が磁性体を透過するときに磁気光学効果によって誘起されるフ
ァラデー回転角らは
ら=alJk″kO)・
こ
εん
(5-10)
と表される。cは光速,4は屈折率,Lは光が物質内を伝搬する距離である。この磁気光学
フアラデー効果では,磁性体が光と相互作用することによって光の偏光状態を変化させて
いる。では逆に,光の偏光状態が磁化に与える影響について考える。
(5-7)式を用いると,光電場E(aは磁化″ に対して波数ベクトル方向の有効磁場″Fとし
て影響を及ぼすことがわかる。
ズ =―
器
=角k・0・0*  ●4D
さらに等方性物質ではalJkを一定値αとすることができるので,(5-H)式は
nF =alE(a)xr(ar)*] (5-12)
と書ける。(5-12)式で表現できる有効磁場″Fが光電場によって誘起される磁気光学現象が
逆ファラデー効果である。なお,この効果は強いスピンー軌道相互作用がある場合に生じ
る現象であり,光の吸収に依存しないとされている。
また,(5-12)式から予想されるように,円偏光のヘリシテイの切り替えによって誘起され
る″Fの方向は反転する (図5-32)。そのため,逆ファラデー効果で誘起される磁場によつ
て引き起こされるスピンの歳差運動の初期位相もそのヘリシティによって π異なる。この
位相差のために図5-31の信号の符号が反転したと考えられる。本研究でも図5-26のように
＼
一
(a) Right-handed
(b)Left―handed
図5-32 逆ファラデー効果 [11].
出
“
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振動放射成分の位相が,円偏光励起光パルスのヘリシテイの切り替えによつて反転してい
たのは,励起される反強磁性マグノンの初期位相の違いによるものであると考えられる。
一方,最近,A.H.M.Rcidらは,サブピコ秒以下の光パルスを用いた場合の光磁気相互作
用は,逆ファラデー効果を用いた現象論的な理論モデルでは十分な説明ができないと主張
している[48].実際,常磁性体 Dy3A15012において,ファラデー効果の性能を示すヴェルデ
定数の温度変化が光ポンプープローブ法で得られる振動の振幅値のものと一致しないこと
を示している。それゆえ,パルス幅が短い光パルスを用いた場合の光誘起スピンダイナミ
クスは,誘導ラマン散乱等のもっとミクロな機構で議論されるべきだとして,その詳細な
機構を解明するための研究が進められている。ここでは,逆ファラデー効果のミクロな機
構として,図5-33に示すような誘導ラマン散乱過程を通じたスピン反転過程について説明
する[11]。なお,超短光パルス励起する場合は,図5-16で示したISRS過程が生じることに
なる。まず,励起光パルスには,ωl,%=ωl_Ωmの周波数成分が含まれるとする。このと
き,周波数qの光によつて基底準位からスピンー軌道相互作用を持つ仮想準位への光学遷
移が引き起こされる。このスピンー軌道相互作用によつてスピン反転が生じると考えられ
る。その後,周波数場 の光がスピン反転状態の基底準位への緩和を引き起こすが,同時に
あし1-Ωm)のエネルギーをもつ光の誘導コヒーレント放射が起こり,周波数Ωmのマグノン
が生成される。なお,この誘導ラマン散舌しに関わる光の偏光はすべて同じである。また,
このスピン反転過程にかかる時間■fはスピン反転状態の基底準位のエネルギーEs。におけ
るスピンー軌道相互作用のエネルギーによつて与えられる。磁気光学感受率の大きな物質
でのスピンー軌道結合エネルギーは50 11neV程度であり[49],このときのスピン反転過程に
かかる時間は■f～力/Es。～20 fsと見積もられる。したがって,このスピン反転は非常に高
速な現象であると考えられる。また,この誘導ラマン散乱過程は電気双極子近似の範囲で
起こりうる現象で,磁気双極子遷移を伴う現象と比べると効率がよく,光子の消滅 (吸収)
も必要ない。つまり,これは,非弾性散乱過程によつて,光子からスピン系 (マグノン)
ヘエネルギーが輸送されていることを意味する。誘導ラマン散乱過程のように,光によつ
=(ω)
図5-33 誘導ラマン散乱によるスピン反転過程 [11].
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て引き起こされるスピン反転は,光の角運動量の損失を伴わない非熱的な励起過程である
と考えられている。
ここで,NiOにおけるスピンー軌道相互作用を介した誘導ラマン散乱によるマグノン励起
に関して考える.まず,光励起パルス照射によってN12+ィォンにおける電子スピンのひとつ
が上記のラマン過程を介して反転される.これにより,励起されたNi2+ィォンの全スピン量
子数 (s=Σsて)は瞬間的にS=1からs=0に変化する。この部分的なスピン変化は,N12+
イオンの磁気モーメントの光パルスによる擾乱とみなすことができる。そして,光励起さ
れたNi2+ィォンにおける磁気モーメントの瞬間的な変化が トリガーとなり,全体としてマグ
ノン励起につながると考えられる。なお,光パルス照射によって生じるスピン反転励起状
態は,スピン系の固有モードである様々なマグノンの重ね合わせで記述できるが[50],本研
究では,誘起されるマグノンのうち,波数がほぼゼロのマグノン (2Kで1.09 THz)が観測
されている。
続いて,直線偏光励起の場合と同様に,(5-4)式を用いて円偏光励起反強磁性マグノンから
のテラヘルッ波放射のフィッティング解析を行った結果を図 5-34に示す。フイッテイング
は,遅延時間4 ps以降の振動放射成分について行った。このフイッティング解析の結果,
コヒーレント反強磁性マグノンから放射されるテラヘルツ電場の減衰時間τは,左円偏光励
起で H.63 ps,右円偏光励起で 8.22 psと求められた。これらの値は,直線偏光励起のときの
減衰時間9.66 psと大きな違いはなく,τは励起光偏光状態に依存しないと考えている。ま
た,位相Φについては,左円偏光励起で 185°,右円偏光励起で-2°と求められ,円偏光
励起光パルスのヘリシティの切 り替えによる振動放射成分の位相差が π程度であることが
確認できた。直線偏光励起の場合と同様に,円偏光励起された反強磁性マグノンの緩和過
程においてもいくつかの過程が混在していると考えられ,その減衰時間は,マグノン分裂 ,
放 射 減 衰 ,結晶 性 に よ る 減 衰 時 間 の 逆 数 の 足 し合 わ せ に比 例 した 形
1/τ∝1/れに)+1/■(7)+1/らで記述される。これらのうち,マグノン分裂と放射減衰に
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図5-34 円偏光励起反強磁性マグノンからのテラ
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ヘルツ波放射のフイッティング解析 .
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図5-35 円偏光励起時の減衰時間の温度依存性 .
よる減衰時間は温度に依存するが,マグノン分裂過程に関しては,一般的に μsオー ダーで
あると考えられているため[37,38],ここでは考慮しない.ここで,光励起反強磁性マグノン
の詳細な緩和過程に関する考察を行うために,放射減衰時間の温度依存性について算出し
た結果と各温度における円偏光励起時の放射時間波形のフイッテイング解析で求められた
減衰時間の温度変化を図 5-35に示す。(2-125)式より放射減衰時間は,反強磁性共鳴周波数
の 4乗に反比例するので,温度上昇に伴い反強磁性共鳴周波数が低周波数側ヘシフトする
につれて,その減衰時間は長くなる。一方で,円偏光励起反強磁性マグノンからの放射波
形の減衰時間の温度変化に明確な系統的変化は見られない。したがって,円偏光励起の場
合においても,光励起反強磁性マグノンの緩和過程は,試料温度とはあまり関係のない ド
メイン境界や結晶欠陥によるマグノン緩和が支配的であり,それを反映した減衰時間が得
られていると考えられる。
5.4 NiO(HO)における光励起マグノンからのテラヘルツ波放射波形の計算 [40]
光励起 N10(HO)からのテラヘルツ波放射には,光パルスによって励起されたコヒーレン
ト反強磁性マグノンからの電磁波放射成分が含まれることを前節までに示した。また,反
強磁性マグノンからのテラヘルツ波放射の位相は,励起光パルスの偏光状態に依存する。
図 5-36に示すように,円偏光励起光パルスのヘリシテイを切り替えたり,直線偏光励起光
パルスの電場偏光面を 9o°回転させたりすることによつて,テラヘルツ波放射の位相を反
転させることができる。これらの実験結果は,図5-24に示したような光パルス列照射によ
るマグノン制御に加え,励起光パルスの偏光状態の切 り替えによつてマグノンの位相を制
御できることを意味し,光パルスによるマグノンのコヒーレント制御の自由度を増やし,
多様なマグノン制御が可能であることを示唆する.
本節では,マグノンからのテラヘルツ波放射の励起光偏光状態の切 り替えによる位相反
?
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「
ぁ????
?
?）??
?
?????
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図5-36 光励起N10(HO)からのテラヘルツ波放射の励起光偏光依存性。
(a),(b)実験配置 (c)円偏光励起 (d)直線偏光励起
転を再現するために行った理論的な考察について述べる。具体的には,磁気複屈折 (ここ
では結晶における磁気秩序によって誘起される複屈折のこと)を有するマルチ ドメイン
NiO(110)における光励起コヒーレント反強磁性マグノンからの磁気双極子放射モデルによ
る計算シミュレーションを行った.円偏光励起光パルスのヘリシテイの切 り替えによるテ
ラヘルツ波の極性反転は,マグノン励起機構として逆ファラデー効果が有力であることを
示唆していたので,このモデルにおいてマグノンは励起光パルスが誘起する逆ファラデー
効果によって励起されると仮定した。励起光パルスによって″∝E×E*のパルス磁場が発
生し,これが磁気モーメントの振動を誘起すると考える。そして,誘起された振動磁気モ
ーメントからの磁気双極子放射によってテラヘルツ波が放射されるという放射モデルであ
る。また,本研究で使用している単結晶試料 NiO(110)はマルチ ドメインを持っており, ド
メインの平均サイズは5 μm角程度である。波長 lμmの光に対する屈折率は2.45であるの
で[51],試料内での励起光800 nmに対する実効波長はドメインサイズよりも十分に小さい
と考えられる。したがって,各ドメインで生じる磁気複屈折は無視できない。そこで,以
下に述べるような各 ドメイン内での線形磁気複屈折 (LMB:linear magnetic bttefringence)に
よる励起光偏光状態の変化を考慮 し,逆ファラデー効果によるパルス磁場によって誘起さ
れるマグノンからのテラヘルッ波放射を理論的に記述する。
(d) 
- 
Nio (no)
R.T. r 
-.- 
S-polarized
Delay time (ps)
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田惚bn 0 0ノ′a…
図5-37 計算モデルにおけるドメイン配向及び励起偏光状態の変化の模式図.
黒矢印はIΠ巳により誘起されるパルス磁場の向きと大きさを表す .
まず,4種類のTドメインがランダムに配向した厚さ300 micronの試料NiO(110)を考え
る (図5-37)。NiOは磁気複屈折を持っているため,励起光パルスは各Tドメインにおいて
偏光状態が変化する。また,Tドメイン断面の平均サイズは5×5 μm2程度であるのでレー
ザースポット径 (約l mm)よりも十分に小さい。なお, レーザーの入射角は20°である。
このモデルでは,簡単のためにTドメインの大きさは全て5×5×5 μm3と仮定した。試料面
に垂直な方向をχとする実験座標系を o,y,そ)とし,試料表面はッz平面内,励起光パルス
はχ軸正方向に伝播するものとする。次に,試料内を励起光パルスが伝播するときの磁気複
屈折による励起光偏光状態の変化について説明する。NiOは1軸性磁気複屈折を持っており,
磁気複屈折の大きさ,すなわち常光線と異常光線に対する屈折率の差は4種のTJドメイン
(プ=1,2,3,4)の光学軸と励起光伝播方向のなす角を4とすると,
dn′0))=|:F房
冨再壱1告房
=冨
可了
-401 (5-13)
と書ける。dna(0)は複屈折,40とκ′はそれぞれ,常光線と異常光線を表す。なおTlドメイ
ンの場合の光学軸は <111>方向である。また,本実験で用いたレーザーの波長800 nmの光
に対する磁気複屈折値が不明であつたため,NiOにおける磁気複屈折値としては,波長633
nmの光に対する値 んLMB=κO~κ′～3.47×10~3を用いた。この磁気複屈折値が計算結果に多
大な影響を与えないことは確認済みである。まずχ方向の1列のドメイン配列を考えるとき,
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″(ム′)∝E(ム″)×E*(ムr)=″p(χ)G2(′_争χ) (5-15)
のように表すことができる。″p(χ)=HpeXp←2ιり はχにおける大きさが最大のパルス磁場
ベクトルである。したがって,励起光の偏光状態の計算に続いて,その励起光パルスの電
場の外積を計算することでパルス磁場の大きさと向きを決めることができる。また,励起
光パルスのNiOに対する侵入長 100 μmにおける偏光状態の寄与が大きく,パルス磁場の
方向を決めると考えられる。試料内での光強度の変化と円偏光及び直線偏光励起光パルス
によって誘起されるパルス磁場のピーク値に関する計算結果例を図 5-38に示す.試料表面
からの深さに対するパルス磁場のピーク値をプロットしている.この計算結果は, ドメイ
ンがランダムに配向している試料において磁気複屈折によって生じる励起光パルスの偏光
状態の変化,つまり,円偏光化がパルス磁場を誘起し得ることを意味し,直線偏光を入射
Circular pol.
Linear pol.
Intensity
0        100       200       300
Depth(μm)
図5-38 試料内で誘起されるパルス磁場の大 きさ及び光強度変化。
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したときでも逆ファラデー効果が誘起されることを示 している.
続いて,逆ファラデー効果により励起される磁気モーメン ト及びそこからのテラヘルツ
波放射について述べる.逆ファラデー効果が誘起するパルス磁場によつて NiOの各副格子
の磁化 ″К ′=1,2)は,励起光パルスの時間幅で И ×″ に比例する トルクを受ける。
この瞬間的 トルクによつて電子スピンの歳差運動が誘起され,NiO全体として波数がほぼゼ
ロのマグノンが励起される。このとき,NiOの2つの副格子磁気モーメン トはその磁気異方
性のために完全には打ち消 しあわず,結果的に,スピン配列面内で副格子磁気モーメン ト
に対 して垂直方向に,直線的に振動する有効磁気モーメン トが生成される[23].例えば,Tl
ドメインに含まれる3種の Sドメイン中に励起された反強磁性共鳴の高周波数モー ド (角
周波数の1)によつて誘起 され る有効磁気モー メン トの方 向 mll,m12,m13は[0,1,0],
[-1/2,…1/2,1/√],[1/2,-1/2,-1/√]である.この磁気モーメントの直線的な振動に関しては,
テラヘルツ波透過測定を用いて,反強磁性共鳴周波数 (マグノン周波数)において直線偏
光電磁波が吸収されることを確認している.各Tドメインには,3種類のSドメインが均等
に存在すると仮定し,有効磁気モーメントの大きさは,各Sドメインにおける勇 ×る に比
例することを考慮すれば,T,ドメインの有効磁気モーメントの時間変化は,
3
m,(ぁr)∝ΣI二ら(χ)l mJexp卜(ノ%+1/τurl=m∝(χ〉xp卜(ノ%+1/τ)4 (5…16)
ブ=1
と書ける。ここでτは有効磁気モーメントの緩和時間である.m走,のの振幅は,励起光パル
スの偏光状態に依存するので,試料内における偏光状態が円偏光であるときに最も効率よ
く励起される.逆ファラデー効果により励起されるmo,′)からの磁気双極子放射によつて
テラヘルツ波が放射される.したがつて,T′ドメインから放射されるテラヘルツ波の観測点
における電場は次のように表せる.
(5-17)
d,はT,ドメインの厚さ,Kは放射 THz波に対するNiOの消衰係数,△
“
はTHz領域と光領
域における屈折率の差である。ドメインの l colllmnから放射されるTHz波波形Σ EttZ(′)を
励起光パルスのビーム径に渡つて加え合わせた波形E脂(′)のヵ 成分及びEz成分を図 5-39
に示している.励起光パルスのNiOに対する侵入長は 100μm程度であるので,テラヘルツ
波放射特性は,表面から100μm以内に存在するドメインからの放射成分でほぼ決定される。
実際には,体積の大きな ドメインがあると主としてその ドメインからのテラヘルツ波放射
が支配的になると考えられる.円偏光励起光パルスを用いた場合の計算結果を図 5-39(a),(b)
に示す。み 成分,ル成分ともにマグノンからのテラヘルツ波放射に相当する振動放射成分
の位相反転が再現されている.すなわち,本理論モデルを用いた計算から予想される放射
時間波形と実験結果が定性的に一致している。また,直線偏光励起光パルスの電場偏光面
を 90°回転させた場合の計算結果を図 5…39(c),(d)に示す。この場合でも,ル成分,Ez成分
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図5-39 理論モデルにより計算されたマグノンからのテラヘルツ波放射時間波形 .
(a),(b)は円偏光励起時に放射される助 成分及び&成分.
(C),(d)は直線偏光励起時に放射される Ey・及び&成分.
ともに振動放射成分の位相反転が再現されているのが確認できた。したがって,直線偏光
励起においてもNiO内における磁気複屈折により円偏光化することで誘起される逆フアラ
デー効果がマグノンを励起していると考えられる。また,振動放射成分の振幅の大きさに
注目すると,円偏光励起時の振幅値は,直線偏光励起時の振幅値の 2倍程度となっている
のがわかる。これは,図5-38に示した試料内で誘起されるパルス磁場の大きさの比較から
も予想できるように,円偏光励起時の方がマグノンの励起効率が高いことを反映した計算
結果となっていると考えられる。
次に,理論モデルから求められたマグノンからのテラヘルツ波放射の時間波形を 3次元
プロットしたものを図 5-40に示す.円偏光励起と直線偏光励起, どちらの場合であっても
直線偏光テラヘルツ波が放射されていることがわかる。これは,先にも述べたように,入
射光パルスの偏光状態に関わらず,励起されるマグノンはNiOにおけるスピン配列面内に
対して垂直方向に,直線的に振動する有効磁気モーメントから構成されるためである。ま
た,円偏光励起光パルスのヘリシテイを切 り替えたり,直線偏光励起光パルスの電場偏光
面を 90°回転させたりすることによる放射テラヘルツ波の電場偏光面の変化は見られない
が,円偏光励起と直線偏光励起の場合では電場偏光面が異なる。基本的に,この理論モデ
― P―p01面zed―――S―pol面zed
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図5-40 理論モデルにより計算されたマグノンからの放射時間波形の3次元プロット.
(a),(b)左右円偏光励起時に放射されるテラヘルツ波。
(C),(d)P偏光,S偏光の直線偏光励起時に放射されるテラヘルッ波 .
ルでは逆ファラデー効果によるマグノン励起を想定しており,円偏光状態であるときにマ
グノン励起効率が高くなる。そのため,図5-38からもわかるように,試料内において逆フ
アラデー効果により誘起されるパルス磁場が最大になる位置が円偏光励起と直線偏光励起
では異なる。したがって,図5-40で見られる電場偏光面の違いは,それぞれの偏光状態が
励起するマグノンのうち,テラヘルツ波放射に大きく寄与している磁気モーメントの振動
方向が異なるためであると考えられる。また,この電場偏光面の向きは試料内の ドメイン
配向に依存するようで,本理論モデルではランダムなドメイン配向を用いたため計算ごと
に異なる電場偏光面が得られた。一方で,振動放射成分の位相反転や円偏光励起時と直線
偏光励起時の振幅値の相対的な大きさや電場偏光面の違いに関して再現性があることは確
認できている.
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5.5 フェムト秒光パルス励起NiO(Hl)からのテラヘルツ波放射
前節までに示した実験結果は,主にNiO(HO)に光パルスを照射した際に放射されるテラ
ヘルッ波を観測した結果であつた.本研究では,NiO(lH),NiO(100),NiO(110)と面方位の
異なる単結晶試料を用意し,それぞれのテラヘルツ波放射分光を行った。いずれの面方位
を有する試料を用いた場合でも,NiO(110)で得られたようなパルス放射と光励起マグノンか
らの振動放射成分で構成される放射波形が同様に観測された.本節では,そのひとつの例
として,光パルスを垂直入射した場合の NiO(Hl)におけるテラヘルッ波放射分光に関する
実験結果について示す。図5-41に,直線偏光 (P偏光,S偏光)及び,円偏光 (左回り,右
回り)の光パルスを照射した NiO(lH)から放射されるテラヘルツ波の時間波形とそのフー
リエ変換によって得られる周波数スペクトルを示す.励起光強度は38.51」/cm2でぁった。
いずれの偏光状態の光パルスによる励起でも反強磁性マグノンからの振動放射成分が観測
できた.また,円偏光励起光パルスのヘリシテイを切 り替えたり,直線偏光励起光パルス
の電場偏光面を 9o°回転させたりすることによるテラヘルッ波放射の極性反転も確認され
た。しかしながら,NiO(HO)の場合には,円偏光励起時の方が反強磁性マグノンの励起効率
が高く,振動放射成分の振幅が大きかったのに対し,、NiO(Hl)の場合には,その逆で,直線
偏光励起時の方が放射振幅が大きく,円偏光励起ではかなり微弱な放射となっている。こ
れは,光パルスによるNiO(lH)の反強磁性マグノンの励起機構として,逆ファラデー効果
とは異なる機構が寄与していることを示唆する.T Higuchiらは,光パルス励起N10(lH)に
おける反強磁性マグノンからのテラヘルツ波放射の放射機構 として,磁気差周波発生
(MDFG:Magnctic diffcrcnce frequency gcncra■on)による放射モデルを考案している [52].
このモデルでは,N10(111)の3回対称軸にそって直線偏光の励起光パルスを照射した場合
(NiO(lH)への垂直入射)を考えている。このとき,磁気差周波発生による放射モデルでは,
電磁波,素励起,結晶,それぞれの角運動量 JEM,Jcx,Jεを考慮 した角運動量保存
→
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図5-41 光パルス励起NiO(lH)から放射されたテラヘルッ波 .
N10(lH)
Pump:38.5n」/cm2
………―P―polanzed――――Left―handed
――――S―poladzed―Right―handed
N10(lH)
Pump:385Π」/cm2
……… P―polanzcd
― S―polanzed‐――― Lcft―handed
―¨…―RIght―handcd
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厨EM+zttCX+zゴε=0を満たす必要がある。し
たがつて,NiO(Hl)では,(lH)面での3回対称
性のために生 じる結晶角運動量±3カの変化を
伴い角運動量が保存される。そして,図5-42に
示すような誘導ラマン型非線形光学効果によ
リマグノンが励起され,磁気差周波発生として
テラヘルッ波が放射されると考えられている。
このとき,励起されるマグノンによる交流磁化
″P(Ω)は,次のように表せる。
図5-42 磁気差周波発生 [54].
″∫2,(Ω)=,淋NEEO.ωl,ω2)E;(`ιl)a(%) (5-18)
ス鍔
EEは非線形光学感受率,ωl及びω2は励起光パルスに含まれる周波数成分,Ω=ωl―c
はマグノンの周波数である.この誘導ラマン過程により励起された交流磁化″∫の(Ω)から電
磁波が放射される。ただし,角運動量保存を満たす図 5-42のような磁気差周波発生を起こ
すためには,ヘリシテイの異なる左右円偏光成分が必要であるため,左右円偏光の足し合
わせで記述できる直線偏光による励起が求められる、 したがって,この放射モデルでは,
円偏光励起では角運動量保存を満たすことができないため,磁気差周波発生は起こらない
と考えられている。誘導ラマン過程によるマグノン励起機構として記述されている共通点
はあるものの,この励起光の偏光の選択則が逆フアラデー効果によるマグノン励起機構と
大きく異なる部分である。
図5-43及び図5-44に本研究で得られたNiO(Hl)からのテラヘルッ波放射における振動放
射成分の振幅値の結晶方位角依存性及び直線偏光励起光パルス回転角依存性を示す。これ
らの測定時の励起光強度は46.2n」たm2でぁった。また放射テラヘルッ波のP偏光成分を検
出している。図 5-43に示す結晶方位角依存性は,P偏光励起光パルスを用いた場合の実験
結果である.本研究における結晶方位角とは,P偏光励起でパルス放射が最大となる角を0°
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図5-43 結晶方位角依存性 .
0    30    60    90    120    150    180
Rotadon angle(degrees)
図5-44 直線偏光回転角依存性 .
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と定義したときの試料回転角のことをいう。図5-43において,方位角θとするとその放射
振幅はおおよそ3θに依存した変化となっているのがわかる。また,図5-44に示した直線
偏光励起光パルス回転角依存性では,P(S)偏光を回転角oO(9o°)と定義しており,回転角 ψ
とするとその放射振幅はおおよそ2ψに依存した変化となっているのがわかる。これらの依
存性は,T HiguchiやN.Kandaらによって報告されている実験結果及び磁気差周波発生モデ
ルから予想されるものと一致している[41,52].
以上のことから,図5-41に示した本研究で観測されたNiO(lH)からのテラヘルッ波放射
の振動放射成分における主たる放射機構としては磁気差周波発生が有力である.しかし,
円偏光励起の場合にも,直線偏光励起時の 1/3程度の振幅を持った振動放射成分が確認され
ていることから,瞬間的誘導ラマン散乱過程を介した磁気差周波発生や逆ファラデー効果 ,
あるいは,図2-21で示したマグノンサイドバンドの遷移機構等の複数のマグノン励起機構
が存在していると考えられる。そして,支配的な励起機構は試料の面方位や物性,励起光
パルスの偏光状態や入射角等の実験条件に依存して変化すると考えられた。
5.6 MnOにおけるテラヘルッ波透過測定
本節では,図3-5で示した透過型 THz―TDSを用いて,MnO(111)のテラヘルツ波透過測
定を行った結果を示す.図5-45にMnO(Hl)の通過前後のテラヘルッ波パルスとそのフー
リエ変換によって得られる周波数スペクトルを示す。時間波形の右上に一部を拡大 してい
るが,Mnoを通過したテラヘルッ波パルスにおいて,メインパルスのあとに振動する成分
を確認することができる。この振動周期は,温度上昇とともに長 くなった。また,5Kに
おける周波数スペクトルでは0.83 THz付近に吸収デイップが存在し,温度上昇に伴って低
周波数側ヘシフトしていた。図5-46には参照・透過テラヘルッ波の2つの時間波形から算
出した複素屈折率を示す。5Kにおいて0.83 THz付近に消衰係数 Kのピークが生じている。
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図5-45 MnOにおける透過テラヘルッ波の時間波形と周波数スペクトル.
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図5-47 MnOにおける反強磁性共鳴
吸収の温度依存性 .
このピークは反強磁性共鳴に由来する吸収であると考えられる。図 5-2に示したNiOにお
ける消衰係数と比べると,MnOにおける消衰係数のピ｀ーク値の方が 1桁近く大きくなって
おり,一般的にMnOの方が,反強磁性共鳴吸収が大きいと言える。これは,Mnoの方が反
強磁性電子スピンの長さや格子ひずみが大きいため[53-56],磁気異方性が大きくなり,結
果として,吸収に寄与する有効磁気モーメントが大きくなることに起因している.また,
透過テラヘルツ波の偏光解析を行ったところ,その偏光状態の変化はほとんどなく,NiOの
場合と同様に,MnOにおける反強磁性共鳴吸収でも直線的な有効磁気モーメントによる吸
収が生じていることが確認できた[23].続いて,図5-47にMnOにおける反強磁性共鳴吸収
の温度依存性 (5K～117K)を示す。縦軸,横軸はそれぞれ,5Kにおける共鳴周波数
ωO)=Q83 THz,Neel温度為=H8Kで規格化している。温度上昇とともに,反強磁性共鳴
周波数が低 くなっているのがわかる。また,図5-47における曲線は,分子場近似において
S=5/2としたB五110uin関数から導出される反強磁性共鳴周波数の温度依存性である。この
曲線は,NiOの場合と同様に,実験で得られた温度依存性とほとんど一致しているが,温度
が上昇するにつれてわずかに異なってくる.この高温領域における違いを補正するために
は,磁気異方性の温度変化を詳細に考慮したZener近似を用いる必要がある[24,25].
□ AFMR
―――Calculation
eAFMR(0)/2π=0 83 THz
TN=H8K
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5.7 フェムト秒光パルス励起Mnoからのテラヘルツ波放射
本節では,NiO(Ni2+の全スピン量子数S=1)と同様な結晶構造及び磁気構造を持つが ,
反強磁性電子スピンの長さが異なるMnO(Mn2+の全スピン量子数 S=5/2)に関してテラヘ
ルッ波放射分光を行った結果について示す。MnoのNcel温度はH8KとNiOの523Kに比
べて低温であるため,NiOでは困難であったNccl温度を含む温度領域での連続的な測定が
可能であり,テラヘルツ波放射機構を調べるのに適していると考えられる。MnOからのテ
ラヘルツ波放射についてもパルス放射成分と光パルス励起反強磁性マグノンからの振動放
射成分で構成される。本節では,光パルスによるマグノン励起機構の考察に加えて,パル
ス放射の起源にも注目し,温度依存性や励起光強度依存性,試料厚さ依存性について調べ
た結果を示し,パルス放射の放射機構について解説する。
5.7.1 放射波形
図5-48に直線偏光励起光パルスを垂直入射したMno(Hl)から放射されるテラヘルッ波の
時間波形とそのフーリエ変換によって得られる周波数スペクトルを示す。このMnOからの
テラヘルツ波放射はNiOの場合と同様に,パルス放射成分とそれに続く振動放射成分で構
成されている。振動放射成分の周波数0.83 THzがlo KにおけるMnOの反強磁性共鳴周波
数と一致していることから,この放射がやはり光パルス励起コヒーレント反強磁性マグノ
ンからの磁気双極子放射であると考えられる。なお,試料の厚さが500 μmや300 μmであ
っても振動放射成分が観測できたN10とは異なり,Mnoの場合は,試料の厚さが 100 μm
程度でなければマグノンからの振動放射成分が観測できなかった。これは,NiOに比べて
MnOにおける反強磁性共鳴吸収が大きいことに起因しており,試料が厚い場合,光パルス
励起した試料表面においてマグノンからのテラヘルツ波放射が生じていたとしても,試料
内部を伝播する際に再び吸収されてしまい,自由空間にほとんど放射されないためである
と考えられる。また,光励起マグノンからの放射が(5-4)式のようにマグノン周波数の 2乗
MnO(lH)
Tcmpcraturc:10K
Pump:30.8耐/cm2
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直線偏光励起Mno(Hl)から放射されたテラヘルッ波。
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に比例した電場放射となることを考慮すると,NiOの場合 (室温で約 l THz)に比べてMno
から放射される振動放射成分の電場振幅は30%程度弱くなると推測される.
光パルスによるMnO(Hl)のマグノン励起を実証した図5-48の実験結果は,全スピン量子
数が異なっていても光パルスによるマグノン励起が可能であり,様々 なマグノンを励起す
るのに光パルスが有用であることを示唆している。NiO(HO)での光パルスによるマグノン励
起機構としては,NiOの磁気複屈折による励起光パルスの偏光状態の変化を考慮し,逆ファ
ラデー効果の寄与が大きいと結論づけた.しかし,MnO(lH)への円偏光励起光パルスの垂
直入射時には振動放射成分がほとんど観測されなかったことやMnoの磁気複屈折がNiOの
場合と比べると 1/10程度[57]であることを考慮すると,MnO(Hl)のマグノン励起機構とし
て逆ファラデー効果の寄与はほとんどないと考えられる。したがって,N10(Hl)におけるマ
グノン励起機構と同じく,3回対称性を有するMnOの結晶角運動量を考慮した角運動量保
存則を満たす磁気差周波発生の寄与が考えられるが,その詳細は未解明な部分が多い。い
ずれにしても, ミクロな観点でのマグノン励起機構として,スピン軌道相互作用を介した
誘導ラマン過程が関与していると考えられる.光パルスが誘起する誘導ラマン過程により,
瞬間的に Mn2+ィォンの全スピン量子数が部分的に変化し,その変化が トリガーとなって,
全体として,波数がほぼゼロの反強磁性マグノンの励起につながると考えられる.一方,
図 2-21で示したマグノンサイドバンドの遷移機構によるマグノン励起の可能性も残ってお
り,結局のところ,様々 な励起機構が寄与していると考えられる。
以下では,主にパルス放射成分について調査 した結果について述べ,その放射機構につ
いて議論する。
5.7.2 温度依存性
直線偏光励起Mno(Hl)から放射される振動成分の周波数の温度依存性 (5K～70K)につ
いて測定した結果を図 5-7に示す。励起光パルスの強度は,30.7耐/cm2でぁった.また,
図5-49には,図5-47に示した反強磁性共鳴吸収の温度変化とその理論曲線も一緒に示して
いる.図5-49より,温度上昇に伴い振動
成分の周波数が低 くなっているのがわか
る。さらに,この温度依存性が反強磁性共
鳴吸収の温度変化とほぼ一致しているこ
とから,パルス放射に続く振動放射成分が,
光パルスにより励起された波数がほぼゼ
ロのコヒーレント反強磁性マグノンから
のテラヘルッ波放射であることが確認で
きた。反強磁性共鳴周波数に比べて振動放
射の周波数の方が低周波数側ヘシフトし
ているのは,レー ザー照射による試料の温
0.0
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度上昇のためであると考えられる。また,この振動放射成分の電場振幅は温度上昇ととも
に減少し,試料温度が70K以上では観測できなかった。これは, レーザー照射による温度
上昇等に起因する磁気秩序の擾乱の影響が大きくなる高温となるにつれて,マグノンから
の電磁波放射効率が著しく減少するためと考えられる。加えて,Mnoの場合は,試料内部
における再吸収の影響を受けやすいので,NiOよりも早い段階で放射が観測できなくなった
と考えられる。
次に,光励起 Mno(Hl)から放射される
テラヘルツ波のパルス放射成分の振幅ピ
ーク値の温度依存性を図 5-50に示す。励
起光パルスの強度は,24.6 mJ/cm2でぁっ
た。図 5-50より,試料温度が高くなるに
つれて,パルス放射の振幅ピーク値が減少
し,Neel温度付近より高温において,ほぼ
一定値となっているのがわかる.このパル
ス放射ピーク値の温度依存性は,明らかに
MnOにおける反強磁性秩序がパルス放射
機構に関与していることを示唆している。
図5-50 パルス放射ピーク値の温度依存性 .
また,Neel温度以上でもわずかながらパルス放射が確認されたので,光励起Mno(Hl)から
のテラヘルツ波放射のパルス放射成分は,反強磁性秩序に依存 した放射とその他の放射成
分で構成されると考えられる.
5.7.3 励起光強度依存性及び直線偏光回転角依存性
光励起Mno(Hl)からの放射テラヘルツ波のパルス放射における反強磁性秩序に依存した
放射成分の放射機構に関する知見を得るため,lo Kにおける励起光強度依存性及び直線偏
光励起光パルス回転角依存性を調べた。
図 5-51に示したパルス放射成分の振幅ピ
ーク値の励起光強度依存性より,電場振幅が
励起光強度に比例しているのがわかる。この
励起光強度依存性は,パルス放射成分の放射
機構が2次非線形光学効果であることを示唆
する。しかしながら,Mnoの結晶構造はNaCl
型であり,反転対称性を持つので,電気双極
子近似の範囲において,バルクでの電気双極
子遷移のみの2次非線形光学効果によるテラ
ヘルツ波放射は通常生じないと考えられる.
一方,試料表面では結晶構造の対称性の有無
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にかかわらず対称性の破れが生 じること
が知られているので[58],2次非線形光学
効果によるテラヘルッ波放射成分が生 じ
ている可能性がある。しかし, 図 5-50に
見られるように,このパルス放射成分は,
反強磁性秩序に依存した放射であるので,
Neel温度以下における放射機構に関して
は,さらに,磁気秩序に依存した2次非線
形光学効果について考える必要がある。こ
の放射機構に関しては,「5,7.4 パルス放
射成分の放射機構」にて詳しく説明する.
図 5-52にパルス放射成分の振幅ピーク値の直線偏光励起光パルス回転角依存性を示す.
P(S)偏光を回転角o。(9o°)と定義し,回転角 φとすると,その振幅ピーク値はおおよそ 2ψ
に依存して変化 しているのがわかる。この直線偏光回転角依存性は,非線形光学効果の対
称性を解析する上で非常に重要な知見を与える実験結果である.
5.7.4 パルス放射成分の放射機構
図5-50より,光励起Mno(Hl)からのテラヘルツ波
策T,鑑λ段靭 経 離 t観[蟹ヒ殺 l]|
た,図5-51に示したパルス放射成分の光励起強度依  ぞ
存性及び図 5-52に示したパルス放射成分の振幅ピー   H
ク値の直線偏光励起光パルス回転角依存性の実験結
果は,Neel温度以下でのパルス放射の放射機構として
図 5-53に示すような2次非線形光学効果が寄与して
いることを示唆していた。しかしながら,MnOの結
晶構造はNaCl型であり,反転対称性を持つので,電
図5-53 光整流効果。
気双極子近似の範囲において,バルクに対する2次非線形感受率ス:「EEはその対称性から
ゼロとなる。したがって,通常の電場のみに誘起される2次非線形分極 P∝χlTEEEEは
生じない.そこで,図5-50に見られるように,このパルス放射成分が反強磁性秩序に依存
した放射であることから,Neel温度以下でのパルス放射成分は,磁気秩序に依存した光整
流効果 (差周波発生)によつて生じていると考えることができる。その放射機構としては,
磁気双極子遷移を伴う光整流効果[27,28],または,反強磁性秩序のある試料表面において誘
起される2次の非線形光学効果[29,30]が寄与している可能性が考えられる。
磁気双極子遷移を伴う光整流効果は,図5-53に示した周波数 の,のの光学遷移のうち,
どちらかが磁場による遷移となるような機構のことで,2次非線形感受率ス:「EHにより誘
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図5-52 直線偏光回転角依存性 .
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起される非線形分極 P∝χli『EH E″からテラヘルツ波放射が生じる.しかし,磁気双極子
遷移の遷移確率は非常に低いため,十分な放射を得るためには,共鳴準位が必要であると
考えられている[27].本研究で用いた波長800 nmの励起光パルスのエネルギー (約1.55 cV)
に対応する準位がMnoでは存在しないので,共鳴準位への 1光子遷移は生じないと考えら
れる。したがって,磁気双極子遷移を伴う光整流効果の寄与はそれほど大きくないと考え
られる.
一方,結晶構造の対称性の有無にかかわらず,試料表面では対称性の破れが生じて 2次
非線形感受率が存在することが知られている[58]。また,同じ面方位の試料表面であっても,
磁気秩序 (常磁性,強磁性,反強磁性)やそのスピン配列 (磁気対称性あるいは磁気′点群)
まで考慮すると,それらに依存した異なる対称性を示す。そこから,試料表面の磁気対称
性に応じた対称変換を行うことによって,それぞれの磁気秩序に対する独立した 2次非線
形感受率テンソルを決めることができる[29,30].したがつて,反強磁性秩序のある試料表面
で誘起される 2次非線形感受率χ獅 :nccにより非線形分極P∝χ鰍認詠cEEが生じ,光整
流効果でテラヘルツ波が放射されると考えることができる。反強磁性秩序を有する(111)面
に誘起される 10個の独立した2次非線形感受率テンソルは,A.Dttnらの解析によつて示
されている[29,30]。これらのテンソル項を用いて,Ro R Panらが行った非線形光学効果の対
称性の解析と同様の計算をすると,2次非線形感受率χ獅 :lねccの直線偏光回転角依存性は
以下のように書ける[59].
χ黎騒Lcc∝Cl cos(2φ)+C2Sin(2φ) (5-19)
ここで,φは直線偏光回転角,Cl,C2は定数であり,Clは2次非線形感受率テンソル χ忠 と
χ3の線形結合,C2は2次非線形感受率テンソル χ器 に比例する項である。したがって,
Cl,C2の大きさは不明であるが,このとき
放射されるテラヘルッ波は 2ψに依存する
ことになり,図5-52で示したパルス放射成
分の振幅ピーク値の直線偏光励起光パルス
回転角依存性はこれを反映している。また,
図5-54に,高強度レーザー照射 (励起光強
度 36.9n」/cm2以上)によって試料がダメー
ジを受ける前後でのパルス放射成分の振幅
ピーク値の違いに関して調べた結果を示す。
ダメージを受ける前後で,光励起反強磁性
マグノンからの振動放射成分の振幅に大き
な違いが見られないのに対して,パルス放
射成分の振幅ピーク値は 2/3程度まで減少
していた。これは,高強度励起したときに
できた試料表面のダメージの影響であり,
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図5-54 ダメージ前後の放射波形.
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パルス放射成分が試料の表面状態に敏感な放射であることを意味している。したがって,
パルス放射の放射機構として,磁性秩序のある試料表面において誘起される光整流効果が
寄与していると考えられる。          、
次に,10Kにおけるパルス放射の振幅ピーク値の試料厚さ依存性を図5-55に示す。励起
光強度は33.8 mr/cm2でぁった。試料の厚さは,図5-56に示すようなくさび形の試料 (10 mm
四方,厚さ70 μm～323 μm)を用意し,試料ホルダーを自動ステージで平行移動させるこ
とによつて連続的に変化させた。図 5-55より,パルス放射の振幅ピーク値は試料の厚さが
厚 くなるにつれて減少しているのがわかる。試料の厚さ約 120 μmから50 μm程度厚くなる
と振幅ピーク値は半分以下となり,100 μm程度厚くなるとほとんどパルス放射は観測でき
なかった.
光整流効果によるテラヘルツ波発生効率にとって重要となるのは,励起光パルスと発生
するテラヘルツ波の位相整合である。2次非線形光学効果での光整流効果のように3つの波
が相互作用する場合,それぞれの波数ベクトルをた1,ゎ,綺Lとし,周波数をそれぞれ の,
の,OHz=a~のとすると,位相不整合因子は,
(5-20)
で与えられる.ここでLは試料の厚さ,△た=た1_た2~たTHzは3つの光の位相のずれである。
また,Lcはコヒーレンス長 (位相整合が保たれ,効率よくエネルギー変換を行うことので
きる試料の厚さの上限)で次のように定義される。
(5-21)
電勝絆=豆nc2(皿/2か豆nc2レ2L)
Lc=争=山
???〓?
また,0,の>>衛Hzとすると,
117
(5-22)
第5章 反強磁性体におけるテラヘルッ波放射分光
とできる。ここで,んTHzは周波数のHzにおける屈折率,λTHzは真空中の周波数のテラヘルッ
波の波長,4gは励起光パルスの群屈折率である.一般に,光整流効果により発生するテラ
ヘルッ波の放射強度 fTHzは,位相不整合因子にL2を乗じたものに比例するので,次のよう
に書ける。
fTHz∝ピsinc2(L/2Lc)          (5-23)
さらに,光パルス及びテラヘルツ波の吸収を考慮した場合, ITHzは次項に比例する形で書
ける[60].
rTHz∝辱 Hz.ピ・
`~aTHZ L
I+ e-^,n- _2e
??
?
?
cos(ArtL) (5-24)げtA_12
ここで,αl,α2,時H2はそれぞれ 0,0,0陀に対する吸収係数,△α=名十の一%である。
図 5-57において,実験で得られた放射強度の試料厚さ依存性と(5-23)式及び(5-24)式を用い
てそれぞれ算出された各試料厚さにおける放射強度を示している。試料の厚さが 120 μmの
時の放射強度を基準値として,それぞれ規格化し,比較している.実験値としては,観測
した時間波形をフーリエ変換して得られるパワースペクトルのO.1～2.5 THzまでの積算値
を放射強度としている。一方,計算についても,各試料厚さに対して0.1～2.5 THzまでの
放射効率について,吸収を考慮 しない場合と考慮する場合について計算 し,それぞれの積
算値を放射強度としている.なお,Mnoにおける可視光領域の屈折率を 2.H[61],吸収係
数をloo cm lと仮定し,テラヘルツ領域の屈折率,消衰係数としては,図5-46での10K下
における各値を用いた.図5-57に示した計算結果より,吸収を考慮していない場合の2次
非線形光学効果による放射では,試料の厚さが厚 くなるにつれて放射強度が強くなること
が予想された.一方,吸収を考慮 した場合の放射強度の計算結果では,試料の厚さが厚 く
なるにつれて,わずかに減少する傾向が見られた。しかしながら,2次非線形光学効果によ
る放射効率に関する理論的な計算結果
からは,実際の実験結果で見られたよ
うな大きな放射減少は見込めなかった。
計算する際に検出感度の周波数依存性
や装置関数は考慮していないものの,
計算により導出された試料厚さ依存性
と実験値との間には大きな差があり,
実験結果を説明できなかった。図 5-46
より,反強磁性共鳴周波数以外のテラ
ヘルッ領域でのMnOにおける消衰係数
はほぼゼロであるので,広帯域な周波
数スペクトルを有するパルス放射成分
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の試料内部での吸収はほとんどないと考えられる。その他の放射減少の原因としては, ド
メイン境界における不連続性や結晶ひずみに起因するテラヘルツ波の散乱による減衰が考
えられる。
ここまでに,Neel温度以下における反強磁性秩序に依存した放射成分の放射機構につい
て述べてきたが,次にNeel温度以上でも観測されたわずかなパルス放射成分の放射機構に
ついて説明する.Neel温度以上におけるパルス放射成分の放射機構としては,試料表面に
おける結晶対称性の破れが誘起する 2次非線形感受率による光整流効果,あるいは,光励
起キャリアによる過渡的電流からの放射が考えられる。Neel温度以上で観測されたパルス
放射の振幅ピーク値に対する明確な直線偏光励起光パルス回転角依存性は確認できなかっ
たことから,非線形光学効果の寄与はないと考えられた。したがつて,Neel温度以上にお
けるパルス放射は,光励起キャリアによる過渡的電流から生じる電磁波放射成分であると
考えられた。実際,Mnoにおける光電流測定や光ポンプーテラヘルツプローブ分光の実験
によつて,MnOにおける光励起キャリアの存在が確認できている。この光励起キャリアは,
2光子吸収を介した d―d遷移により生成されると考えられた。詳細な光励起キャリアの生成
機構等に関しては次章で説明する。
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第6章 反強磁性体における
光ポンプーテラヘルツプローブ分光
フェム ト秒光パルスを用いたテラヘルツ分光の中で特徴的な分光法のひとつに光ポンプ
ーテラヘルツプローブ分光がある。これは,テラヘルツ波パルスの時間分解能を十分に活
用した分光法であり,この手法により, ピコ秒程度の時間分解能でさまざまな素励起のダ
イナミクス (光励起キャリアの生成・緩和等)[1]や光誘起絶縁体金属転移[2,3]を直接観測
することが可能である。物性研究においてキャリアや格子振動,スピン波等の素励起の高
速ダイナミクスを解明することは極めて重要であり,この分光法による新しい物理現象の
発見や物性発現機構の解明等が期待されている。図 6…1に光ポンプ テーラヘルツプローブ測
定における遅延時間 △tに関す る
概念図を示す。この分光法では,ま
ず,試料へ励起光パルスを照射 し,  Pump
試料内に光励起キャリアや格子振
動等を励起する.そこへ励起光パル  THZ
スに対 して △tの遅延時間を伴って
テラヘルツ波パルスを入射する。テ
ラヘルツ波パルスは,試料に励起光   図6-1 光ポンプ テーラヘルツプローブ測定.
パルスを入射 した瞬間の自由キャ
リアの応答,格子振動あるいは電子スピン配向等を感じ,吸収や分散等による波形変化を
受けながら透過する.このテラヘルツ波パルスを,励起光パルスとテラヘルツ波パルス間
の遅延時間 △tを変化させながら測定し,それぞれを解析することで,励起光パルス照射前
後の試料内部における過渡現象の時間変化を観測することができる。例えば,励起光パル
ス照射により生じる過渡的な複素光電気伝導度σ(ω,△t)=σ
′
(ω,△t)+′σ
″
(ω,△t)の周波数スペク
トルは次式のように表せる[4].
?
‥?
?‐〓?△t<0
(6-1)
εO,C,κI「Iz及びz dabはそれぞれ,真空誘電率,光速,テラヘルツ領域における試料の屈
折率及び光励起できる試料厚さである.さらに,E(ω),圧(ω)はそれぞれ,実験で得られ
る光励起していない試料に対する透過テラヘルツ電場の時間波形 E(′),光励起による透過
テラヘルツ電場の振幅変化値△E(′)をそれぞれフーリエ変換したものである。なお,(6-1)式
は, 圧](′)<<E(′)である場合に適用できる.
IQ司―争 器
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また同様に,絶縁基板上の伝導性薄膜における光励起キャリア生成効率ηとその移動度μ
については次式のように表せることが報告されている[5].
(6-2)
E及び△島はそれぞれ,光励起していない試料に対する透過テラヘルツ電場パルスの振幅ピ
ーク値及び光励起直後の △t=0付近における透過テラヘルツ電場パルスの振幅ピーク値の
最大変化値である.グ,Ⅳ及びzOはそれぞれ,薄膜の厚さ,テラヘルツ領域における基板
の屈折率及び自由空間のインピーダンスzO=377Ωである。また,θ,力,ソ,R,α及びF
はそれぞれ,電子の電荷,プランク定数,励起光の周波数,反射率,吸収係数及び励起光
強度である.以上のように,光ポンプーテラヘルツプローブ分光によつて得られる実験結
果を(6-1),(6‐2)式を用いて解析することによつて,光励起前後の物質の電気伝導度の時間
変化や光励起キャリアの高速ダイナミクスに関する知見を得ることができる.
本章では,反強磁性体Mnoに対して行った光ポンプーテラヘルツプローブ分光の実験結
果について述べる。この測定により,Mnoにおける光励起キャリアの有無,光励起前後の
MnOの電気伝導度の時間変化に関して調べることができる。そして,光励起キャリアの生
成過程やその磁気的散乱機構等について考察する.磁性体における高速スピンダイナミク
スに関する研究に加え,磁性体内における伝導電子の磁気的散乱に関する詳細な知見を得
ることは,スピン流の生成,輸送,減衰等の原理の解明, さらには,スピントロニクスデ
バイス等を開発する上で非常に重要であると考えられる。
6.1 励起光パルス照射によるテラヘルツ波の透過率変化
本節では,反強磁性体 Mno(Hl)(厚さ :
500 μm)における光ポンプーテラヘルツプロ
ーブ測定によつて得られた励起光パルス照
射前後のテラヘルツ波透過率の時間変化に
関する実験結果について説明する.この測定
では,図6-2に示すように,テラヘルツ波パ
ルス側の遅延ステージを,その振幅ピーク値
で固定し,励起光パルス側の遅延ステージを
掃引することで,△tを変化させる。これによ
り,Mnoへの励起光パルス照射後における振
THz
Pump
図6-2 光ポンプスキャン測定 .
幅ピーク値の透過率の過渡的変化及びその回復の様子が観測できる.図6-3に本研究で得ら
れたMno(Hl)におけるテラヘルツ波パルス振幅ピーク値の励起光パルス (波長 :800 rlm,
パルス幅 :～35R)照射前後の透過率変化を示す.ここでの遅延時間O psは,励起光パルス
とテラヘルツ波パルスのピークが同時に試料へ入射されることを意味する.Mnoに対する
テラヘルツ波の透過率は,光励起直後にすばやく低下し,その後,徐々 に回復している.
μη=|千
1
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一-10K
-120K
-230K
MhO(111)
PuFnp: lo.2 mJ/cm2
0.00
-0.02I
F< 
-0.04
-0.06
0        50       100      150      200
Ddtt time(ps)
図6-3 THz波パルス振幅ピーク値の透過率変化 .
0   10  2     30    40    50
Pump intensity(mJ/Cm2)
図6-4 透過率低下ピーク値の
励起光強度依存性 .
0    10   20   30   40   50
Pump intensity(mJ/Cm2)
緩和時間の励起光強度依存性 .
?
??
「
?」
?
〓
?
?
?
この光励起直後に見られる瞬間的な透過率低下は,Mnoにおける光励起キャリアの生成を
示唆している.光励起直後の透過率低下ピーク値は,図6-4に示すように,励起光強度にほ
ぼ比例していた。これは,励起光強度増大に伴う光励起キャリア数の増加,すなわち電気
伝導度の増大を反映している.同じ励起光強度下での透過率低下ピーク値は,励起光強度
が増大するにつれて,その温度依存性が顕著に見られるようになつた。これは,励起光強
度増大に伴い光励起キャリア数が増加するにつれて,光励起キャリアの緩和時間の温度依
存性の影響が大きくなっている可能性がある。また,透過率の指数関数的な回復は,光励
起キャリアの再結合に起因する電気伝導度の低下と考えることができる。それゆえ,光励
起キャリアの緩和時間 τは,図6…3における透過率の回復部分を指数関数 cxp(―′/τ)に比
例した関数を用いたフィッティング解析により見積もることができる。図6-5にその緩和時
間の励起光強度依存性を示す。いずれの試料温度においても励起光強度が増大するにつれ
て緩和時間が長くなる傾向がある。半導体の場合,励起光強度増大に伴い生成される光励
起キャリア数が増え,キャリア間相互作用やキャリア間散乱の効果が大きくなり,その緩
和時間が短くなることが知られている[6].一方,
MnOは絶縁体に近いので,一般的な半導体に比   100
べて,もともとのキャリア数は非常に少なく,   a80
キャリア間相互作用の効果も小さいと考えら  営 60
れる。したがつて,励起光強度増大に伴う光励   8
起キャリア数の増加のために緩和時間が長く   爆
40
なったと考えられる.また,図6-3や図 6‐5よ  出 20
り,光励起キャリアの緩和時間が試料温度に依    o
存していることがわかる。この温度依存性に関
しては,「6.4光励起キャリア緩和時間の温度依
存性」において詳しく説明する.        図 6-5
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6.2 MnOにおける光電流測定
図6-6に,Mnoにおける光励起キャリア
の存在を確実なものとするために行った光
電流測定の実験結果について示す。試料と   ⌒
しては,図6¨6の挿入図に示すように,イ   喜
オンスパッタリングで作製した金電極を取   彗
り付けた ⅣhOを用いた.ソー スメータ  ゛
(Keithley lnstruments lnc.禦l MODEL
2400)を用いて直流電圧 +20Vを印加 した
電極間に光ポンプーテラヘルツ測定時と同
じ励起光パルス (波長 :800 nm,パルス幅 :
～35R)を照射 した時の光電流を測定した。
図 6-6に示すように,Mnoにおいてわずかながら光電流が流れており,明確な励起光強度
依存性があることから,Mnoにおいて光励起キャリアが生成されていることが確認できた。
また,光電流は励起光強度の2乗に比例しており,図6-6に示した曲線はそのフィッティン
グ曲線である。この実験結果は,光励起キャリアがMnoにおける2光子吸収によつて生成
されていることを示唆する.一方で,図6‐4は,テラヘルツ波の透過率低下ピーク値が励起
光強度に比例することを示していた。これは,励起光パルス照射に伴 うテラヘルツ波の透
過率変化が本研究の励起光強度の範囲において微小 (AT<<T)であることに起因する.つ
まり,指数関数的に変化する透過率低下ピーク値の励起光強度依存性は,近似的に線形な
変化として観測されてしまう可能性がある.したがつて,光励起キャリア密度の励起光強
度依存性に関する知見を得るという点では,図6…6に示した光電流測定の方が適していると
考えられる.
6.3 d‐遷移による光励起キャリア生成
図6-3及び図 6‐6の実験結果より,波長 800 nm(1.55 eV),パルス幅 ～35もの励起光パル
スをMnoへ照射すると,Mnoにおいて2光子吸収が生じ,光励起キャリアが生成されるこ
とがわかった.本節では,この光励起キャリアの生成過程として,d―d遷移を介した2光子
吸収について述べ,さらに,その緩和過程についても説明する。
MnOにおける紫外光吸収測定[7]や第一原理計算によつて推定されるバンド構造[8,9]による
と,いわゆる一般的な 伍ヽ0のバンドギャップは3.6～4.3 eV程度であると考えられている.
したがって,Mnoにおけるバンドギャップエネルギーは,本研究で用いた励起光パルスの
2光子吸収に対応するエネルギー (3.l ev 40011m)よりも大きいので,光励起による伝導帯
での伝導電子の生成を伴うようなバンド間遷移は起こらない.また,Mnoにおけるクーロ
ンエネルギー υ と電荷移動エネルギー Zがほぼ同じ (∠～7eV,υ～7.5 eV)[10]である
40
0       10      20      30
Laser pulse intensity(d/Cm2)
図 6…6 MhOにおける光電流測定 .
DC bias ; +20Y
O Experiment
- 
Fitting curve
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4Eg,4Alg[(t2g)3(cg)2]
【t2g)4(eg)1]
Kt2g)4(eg)1]
leg6Alg[(t23)3(cg)2]
t2g
図 6‐7 Mn2+ィォンの3d軌道の電子配置
に対するエネルギー準位図 [H].
図 6…8 Mn2+ィォンの3d軌道の分裂 [14].
ことは,観測された2光子吸収の起源が Mh2+ィォン間励起や 02-ィォンの2p軌道とMn2+
イオンの3d軌道間の電荷移動といつたクラスター間遷移とは異なることを示唆する.光吸
収測定[1卜13]や光電子分光法[10],電子エネルギー損失分光法 (EELS)[14]の実験結果を
考慮すると,本研究で観測されたMnoにおける2光子吸収を介した3.l eVの光学遷移は,
局在化しているMn2+ィォンの3d軌道内での遷移,つまり,dd¨遷移のエネルギーとほぼ一
致する.図6-7に結晶場を考慮して導出されるMn2+ィォンの3d軌道の電子配置に対するエ
ネルギー準位図を示す[11]・このうち,3.l eVのエネルギーに相当する光学遷移は図6-7に
おける赤矢印で示した基底状態 6Algから励起状態 4Egあるいは4Algへの2光子吸収である.
また,このd_d遷移の詳細については,図6-8の3d軌道の分裂の様子とともに赤矢印で示
している[14]。まず,交換分裂 △Exによつて上向きスピン準位と下向きスピン準位間で 3d
軌道のエネルギー分裂が生じる.さらにMnOにおける各クラスター (Ⅳh2+(02-)6)での配位
子場 △LFを考慮すると,それぞれ,2つのeg軌道と3つのちg軌道に分裂する。MlOにおけ
るMn2+ィォンは3d軌道に5個の電子を持っているので,図6-8に示すように基底状態では,
上向きスピンを有する低エネルギー準位はすべて満たされている.一方で,下向きスピン
を有する高エネルギー準位はすべて空いた状態となっている。Mnoにおける△LFの大きさ
は,0.7～1.25 cVであると見積もられており[11,15],また,異なるスピン方向を有する下部
t2g~上部 eg軌道間の△Exの大きさについても,4.5 eV以上であると見積もられている[14].
本研究では,Mn2+ィォンの3d軌道における異なるスピン方向を有するeg~eg軌道間あるい
はt2g~t2g軌道間の光励起 (～3.lcV)によつて3d軌道の高 (低)エネルギー準位に電子 (正
孔)が生成される[11,14].この d―d遷移時には,必ず,逆向きスピンを持つ準位へ遷移する
ことになるので,スピンー軌道相互作用等を介したスピン反転が必要となる[14].cw光源
を用いて d―d遷移を誘起した場合のMnOにおける光電気伝導度や光起電力に関する報告で
は,MnOにおける支配的な光励起キャリアの極性が正孔であることが示唆されている[16].
→
?
?
←
→
?
?
←
?
?
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一方で,本研究で得られた図6-3の光
励起直後の瞬間的なテラヘルツ波の
透過率低下を引き起こしたキャリア
の極性は不明であるが,光励起による
d¨d遷移を介 した電子 ―正孔対の生成
とその再結合までの高速現象を反映
しているのは明 らかである。次に ,
MnOにおける光励起キャリア生成後
の緩和過程に関して説明する.図6‐9
はMnOにおける d―d遷移を介 して励
起 された光励起キャリアの緩和過程
を示 した模式図である.上向きスピン,
◆EP,EM
図 6‐9 光励起キャリアの緩和過程 .
下向きスピンそれぞれの 3d軌道から構成されるバンド構造を波数 た空間に示しており,
Eた,EP,EM,■はそれぞれ波数空間でのエネルギー,Ⅳhoにおけるフォノンのエネルギー ,
マグノンのエネルギー,光励起キャリアの散乱時間を意味する.図6-7,図6…8では,主に
Mn2+ィォンの 1原子描像で説明したが,隣接イオンとの波動関数の重なりによつて,Mno
結晶中においてスピン方向に応じた3dバンド構造がそれぞれ形成され,動的な光励起キャ
リアの生成が可能であると考えられる.しかし,図6-9に示したように,3dバンド構造は,
その局在性のために,波数たに対してかなり平坦に近いバンド構造をとっており,キャリア
の有効質量は比較的重いと予想される。本研究における励起光の2光子エネルギー(3.l eV)
が, これまでに報告されている d¨d遷移のエネルギーよりもわずかに大きかったことから,
図 6-9のような光学遷移によつて有限波数を有する光励起キャリアが生成されると考えら
れる。光励起後,その光励起キャリアは,一般的には,フォノン散乱やマグノン散乱によ
る運動量及びエネルギーの緩和を経てバンドの底まで緩和すると考えられる.その後,高
エネルギー準位の 3dバンドにある電子と低エネルギー準位の 3dバンドにある正孔が再結
合する。ただし,マグノン散乱の場合,s―d交換相互作用を介して伝導電子が散乱される際
にそのスピン反転が生じるのと同様に[17],マグノン散乱に伴い 3dバンドにある光励起キ
ャリアのスピン反転が生じ,バンドの底まで緩和することなく,そのまま光励起の逆過程
で再結合する可能性も考えられる.3dバンド構造の詳細について不明なことも多いが,光
励起キャリアの緩和時間が 100 ps前後と短いことから,再結合過程は直接遷移であると予
想できる.ここで,図6-9に示しているように,光励起キャリアが3dバンドの底に緩和す
るまでの時間を散乱時間 亀と定義すると,散乱率はその逆数 1/亀で表すことができる.こ
のとき,光励起キャリアの緩和時間 τの逆数で表される緩和率 1/τは散乱率に比例する
(1/τ∝ 1/■).次節では,図6-3に示したようなMhOへの励起光パルス照射に伴うテラヘ
ルツ波の透過率変化に関する実験結果より見積もることのできる光励起キャリアの緩和時
間の温度依存性に関して説明する.
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6.4 光励起キャリア緩和時間の温度依存性
図 6-3における光励起直後の瞬間的なテラヘルツ波の透過率低下の指数関数的な回復は,
光励起キャリアの再結合に起因する電気伝導度の低下と考えることができた。つまり,図
6-9のようにMnoの3dバンドの低エネルギー準位における正孔が高エネルギー準位におけ
る電子と再結合し,その結果,光励起キャリア密度が減少する.図6‐10(a)に光励起キャリ
アの緩和時間 τの逆数で表される緩和率 1/τの温度依存性を示す.緩和率の値は,指数関
数 exI′/τ)に比例した関数を用いたフィッティング解析により見積もつた。ここで,フ
ィッティング解析によつて得られる緩和率は,フォノンやマグノン,結晶欠陥あるいは不
純物による散乱の寄与を足し合わせた散乱率に比例した値であると考えることができ,次
のように書ける。
1  1  1   1   1
7∝て=¬同十万0+可 (6…3)
τP(7)及びτM(r)はそれぞれフォノン及びマグノンによる散乱時間を表し,試料温度に依存
する.また,τDは結晶欠陥あるいは不純物による散乱時間を表し,試料温度に依存しない。
緩和率には,光励起された電子が直ちにエネルギーを放出して直接的に低エネルギー準位
の3dバンドにある正孔と再結合する緩和過程の影響も含まれると考えられるが,結晶欠陥
や不純物の効果と区別できない。図 6-10(a)より,Neel温度以上の試料温度において,光励
起キャリアの緩和率は温度下降に伴い減少しているのがわかる。これは,主に,フォノン
との相互作用,つまリフォノン散乱の寄与によつて光励起キャリアが緩和することを意味
する。Mnoにおけるフォノン密度は温度下降に伴い減少するので,フォノンによる光励起
キャリアの散乱率は,図6‐10(b)における緑線のように試料温度が低くなるのに比例して
(b)
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図6-10(a)光励起キャリアの緩和率の温度依存性 .
(b)光励起キャリアの散乱率の温度依存性 (赤曲線 :マグノン,
緑線 :フォノン,青線 :結晶欠陥あるいは不純物)
1
〆
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減少する.逆に,Nccl温度以下における光励起キャリアの緩和率は,温度上昇に伴い増加
している.これは,光励起キャリアの緩和過程において,マグノンとの相互作用,つまり
マグノン散乱の寄与が支配的であることを示唆している[18].マグノンによる光励起キャリ
アの散乱率の温度依存性は,実験で得られた緩和率からフォノン散乱の寄与(図6…10(b)の
緑線 ),結晶欠陥あるいは不純物による散乱の寄与 (図6-10(b)の青線 )を差し引くこと
によつて推測することができ,図6-10(b)における赤曲線として示されている.これを見
ると,試料温度が低くなるにつれてマグノンによる光励起キャリアの散乱率は増加してい
る。これは,試料温度が低い方がMnoにおいてより安定な磁気秩序が構成されることに起
因している。結局のところ,試料温度に応じてその支配的な散乱機構は異なるものの,図
6-9で示したように有限波数を有するフォノンあるいはマグノンと光励起キャリアの相互作
用によつて光励起キャリアの運動量及びエネルギーが緩和する。一般的なテラヘルツ波透
過測定やテラヘルツ波放射分光では,波数がほぼゼロのマグノンの応答,つまり長距離磁
気秩序に関する知見を得ているのに対して,ここでは,有限波数を持ったマグノンによっ
て引き起こされる光励起キャリアの緩和を観測することで短距離磁気秩序の形成に関する
情報が得られている可能性がある。本研究において,励起光パルス照射による試料温度の
上昇は20K程度と見積もられるので,図6…10(a)の緩和率の温度依存性がMnoの長距離
磁気秩序を反映しているのであれば,その極小点は100K付近になると予想される。しかし,
図 6‐10(→の実験結果では,極小点が120K付近となっていた。これは,Neel温度以上で
もマグノン散乱が生じていることを示唆しており,実際にMnoの短距離磁気秩序に関する
知見が得られている可能性がある.今後,光励起キャリアのマグノン散乱に関する詳細な
理論的考察が必要である。
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第7章 総括
本研究では,テラヘルツ分光法を用いて,反強磁性体におけるピコ秒領域の高速スピン
ダイナミクスに関する新 しい知見を得ることを目的として研究を行つた。特に,反強磁性
体における高速スピンダイナミクス及びその緩和過程等の直接検出が可能なテラヘルツ波
放射分光法に着目し,超短光パルスにより励起されるコヒーレント反強磁性マグノンの励
起機構や反強磁性体から放射されるテラヘルツ波の放射機構の解明を目的とした。また,
光ポンプーテラヘルツプローブ分光を用いて,反強磁性体における光励起キャリアの生成
過程やその磁気的散乱機構等に関する研究も行った。電子スピンの高速応答の検出やその
制御に関する研究は,スピントロニクス,スピンオプティクス,マグノニクスといった電
子スピンを利用した新たな工学分野の発展のために非常に重要である.とりわけ,本研究
で推進した「光 。電磁波」と「電子スピン」の超高速相互作用に関する基礎物性研究は,
次世代高速スピンデバイス等の工学的応用に向けた先導的研究として非常に意義があると
考えられる。
以下で本論文の内容を各章ごとにまとめる。
第 1章では,これまでの研究背景として,まず,テラヘルッ波の有用性とその発生 。検
出法,テラヘルッ時間領域分光法の概要について述べた。次に,電子スピンを利用 した新
たな工学分野であるスピントロニクス,スピンオプテイクス,マグノニクスの概念や開発
の現状を述べた。そして,本研究の目的と概要を示し,各章の構成について述べた。
第 2章では,理論的背景として,電子スピンや磁性に関する物理の基礎を解説した。磁
気モーメントの歳差運動,磁気共鳴現象とその緩和,Weissの分子場理論,スピン波あるい
はマグノンについて説明した。また,反強磁性体の一般的な磁気的性質,反強磁性共鳴現
象や反強磁性マグノンの性質について解説した。さらに,磁気双極子放射に関する理論や
磁気ラマン散乱の概要と研究報告例について説明した。
第 3章では,本研究で利用したテラヘルツ時間領域分光法 (THz―TDS)の基本技術と解
析手法を説明した。まず,テラヘルッ波の発生法として,半導体表面からのテラヘルツ波
放射について述べた。その放射機構として,表面過渡電流モデル,光デンバー効果,光整
流効果について解説した。テラヘルツ波の検出法としては,電気光学効果を利用したサン
プリング測定法であるEOサンプリングの原理について説明した。また,典型的な透過型
THz―TDSの概要と解析手法,テラヘルツ波の一般的な偏光状態の測定法 (±45°偏光測定法)
について解説した。さらに,テラヘルツ波放射分光法及び光ポンプーテラヘルツプローブ
分光の概要と先行研究例について述べた。
第 4章では,本研究で実際に構築した実験光学系について説明した。また,試料として
用いた反強磁性体 N10及びMnoの各種物性について述べた。試料のX線回折法による結
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晶構造解析,偏光顕微鏡によるドメイン観察,紫外―可視―赤外領域における透過率と反射率
測定,X線光電子分光法による試料表面の構成元素分析等による評価結果を示した。
第5章では,反強磁性体にテラヘルッ波放射分光法を適用し,反強磁性体NiO及びMno
から放射されるテラヘルッ波を観測した実験結果について示し,光パルスによるマグノン
励起機構やテラヘルツ波放射機構について考察した。光パルス励起した反強磁性体からの
放射テラヘルツ波の時間波形は,パルス放射とそれに続く振動放射成分から構成される特
徴的な放射波形であった。試料温度変化測定において振動放射成分の周波数の温度依存性
は,テラヘルツ波透過測定で得られる反強磁性共鳴吸収の温度変化とほぼ一致していたこ
とから,振動放射成分は光パルスによって励起されたコヒーレント反強磁性マグノンから
の磁気双極子放射であると考えられた。反強磁性マグノンから放射される振動放射成分の
電場振幅の減衰時間に関しては,磁気双極子放射モデルを用いたフイッティングによって
評価した。
光励起コヒーレント反強磁性マグノンからのテラヘルッ波放射は,これまでに報告例が
なく,本研究で初めて見出された.これにより反強磁性体の電子スピンの高速時間変化を
追跡するのにテラヘルツ波放射分光法が有力な手法であることを実証できた。さらに,ダ
ブル光パルスを用いた反強磁性マグノンの振幅の増強や減衰,励起光パルスの偏光状態の
切 り替えによる反強磁性マグノンの位相制御といった基本的なコヒーレント制御を達成す
ることができた。これらの実験結果は,光パルスを用いた反強磁性マグノンの振幅・周波
数・位相等の多彩な高速制御を確立する上で非常に重要な研究成果である。
光パルスによるマグノン励起機構については,NiO(HO)においては,円偏光励起光パル
スによって誘起される逆ファラデー効果の寄与が支配的であると考えられる.直線偏光励
起光パルスを用いた場合でも,NiOの磁気複屈折により円偏光化することで誘起される逆フ
アラデー効果がマグノンを励起していると考えられた。ミクロな観点では,逆ファラデー
効果は,スピンー軌道相互作用を介した誘導ラマン散乱によるスピン反転過程である.本
研究では,磁気複屈折を有するマルチドメインNiO(110)における光励起反強磁性マグノン
からの磁気双極子放射モデルによる計算シミュレーションを行い,実験で得られた励起光
パルスの偏光状態の切 り替えによる振動放射成分の位相反転が再現できることを示した。
一方で,N10(Hl)やMno(Hl)における光励起反強磁性マグノンからのテラヘルツ波放射
の放射機構としては,磁気差周波発生による放射モデルが考案されている。これらの試料
での実験結果から,複数のマグノン励起機構が存在し,支配的な励起機構は試料の面方位
や物性,励起光パルスの偏光状態や入射角等の実験条件に依存して変化すると考えられた。
また,光励起Mnoから放射されるパルス放射成分は,反強磁性秩序に依存した2次非線
形光学効果による放射成分と光励起キャリアによる過渡的電流から生じる放射成分で構成
されていることが明らかになった。Mnoの結晶構造はNaCl型であり,反転対称性を持つの
で,一般的なバルクでの電気双極子遷移のみの2次非線形光学効果は生じない。それゆえ,
Neel温度以下でのパルス放射成分の放射機構としては,磁気双極子遷移を伴う光整流効果
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や反強磁性秩序のある試料表面において誘起される 2次非線形光学効果の寄与が考えられ
た。本研究により,光励起された反強磁性体から放射されるテラヘルツ波の放射機構の全
体像が明らかになった。
第6章では,光ポンプーテラヘルツプローブ分光を用いて,反強磁性体Mnoにおける光
励起キャリアの存在を確認し,光励起キャリアの生成過程やその磁気的散乱機構に関する
知見を得た。光励起直後に見られる瞬間的なテラヘルツ波の透過率低下は,Mnoにおける
光励起キャリア生成に起因すると考えられた。また,Mnoにおける光電流の励起光強度依
存性から,光励起キャリアは 2光子吸収によって生成されていることが明らかになった。
本研究で用いた励起光パルスの2光子エネルギー (3.lcV)がMn2+ィォンにおける d―d遷移
に要するエネルギーとほぼ一致することから,Mnoにおける光励起キャリアは d―d遷移を
介した 2光子吸収により生成されることがわかった。光励起直後の瞬間的なテラヘルツ波
の透過率低下の指数関数的な回復は,光励起キャリアの再結合に起因する電気伝導度の低
下と考えることができた。光励起キャリアは,試料温度に応じて,有限波数を有するフォ
ノンあるいはマグノン等によって散乱され,その運動量およびエネルギーが緩和する。そ
の後,Mnoの3dバンドの高エネルギー準位における電子が低エネルギー準位における正孔
と再結合し,光励起キャリア密度が減少することにより,テラヘルツ波の透過率が回復す
る。一般的なテラヘルツ波透過測定やテラヘルツ波放射分光では,波数がほぼゼロのマグ
ノンの応答,つまり長距離磁気秩序に関する知見を得ているのに対 して,光ポンプーテラ
ヘルツプローブ分光では,有限波数を持ったマグノンによる光励起キャリアの散乱,つま
り,短距離磁気秩序の形成に関する情報が得られている可能性がある。
本研究の今後の展望について述べる.本研究では,反強磁性体における高速スピンダイ
ナミクスに関する知見を得るための手法として,主にテラヘルツ波放射分光法を利用した。
その中で,光パルスによるコヒーレント反強磁性マグノンの生成及び反強磁性マグノンか
らのテラヘルツ波放射を見出した。最近,光ポンプープローブ測定や高強度テラヘルツ波
を用いた測定等,様々 な測定手法によってマグノン励起が観測されているが,その詳細な
励起機構の解明に至っていないのが現状である。本研究においては,有力なマグノン励起
機構のひとつとして,逆ファラデー効果の寄与が大きいと結論づけた。今後,逆ファラデ
ー効果に誘起されるパルス磁場の大きさの評価,その他のマグノン励起機構との区別化に
よって,さらに詳細な知見を得ることが必要である。さらに,逆ファラデー効果のような
現象論的な理論モデルと光磁気相互作用をミクロな観点で記述する誘導ラマン散乱過程を
介したスピン反転モデルとの関連を明らかにし,光パルスによるマグノン励起機構の全容
を解明すべきである。また,本研究では,光ポンプーテラヘルツプローブ分光を用いて反
強磁性マグノンによる光励起キャリアの散乱過程に関する知見を得た。今後,光励起キャ
リアとマグノン間の相互作用,特に,電気伝導に寄与する d電子がマグノンによって散乱
される描像を明らかにするような理論的研究が必要である。さらに,反強磁性体における
光励起キャリアの緩和時間の温度依存性を解析することによつて,磁気秩序距離に関する
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知見,つまり,光励起キャリア散乱に寄与するマグノンの波数を見積もることができる可
能性もある.本研究では,d電子による電気伝導をバンド的な輸送モデルで考えたが,キャ
リアが局所的な格子の歪みを伴いながらサイト間を移動するホッピング伝導を考慮する必
要があるかもしれない。また,過渡的電流を構成する光励起キャリアの極性 (電子あるい
は正孔)を判定するために,磁場下における光ポンプーテラヘルッ波ファラデー回転測定
等も求められる。
時間領域分光で直接的に光誘起高速スピンダイナミクスを観測することができるテラヘ
ルッ分光は,光パルスによるコヒーレントマグノン生成や光励起キャリアの磁気的散乱等
の物理現象の解明を目指した研究において非常に有用である。今後,テラヘルツ分光技術
を用いたスピン系に関する超高速現象研究のさらなる発展,及び,その研究で得られる基
礎物性に関する知見を生かした高速スピンデバイス開発等の産業応用への展開を期待する。
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